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Kurzfassung: 
Bei schweren Störfällen in Kernkraftwerken können erhebliche Mengen an Wasser-
stoff entstehen. Eine mögliche und weit verbreitete Gegenmaßnahme bei Druck-
wasserreaktoren stellen katalytische Rekombinatoren dar, die bereits seit den 1990er 
Jahren in zahlreichen europäischen Kernkraftwerken installiert wurden. Verschie-
dene numerische Modelle für Systemcodes für den Sicherheitseinschluss und für 
Integralcodes dienen der Beschreibung des Betriebsverhaltens katalytischer Rekom-
binatoren während eines schweren Störfalls. Im Forschungszentrum Jülich wurde 
das numerische Modell REKO-DIREKT entwickelt, das gegenüber den üblicherweise 
auf empirischen Korrelationen basierenden Rekombinatormodellen den Vorteil hat, 
die katalytische Reaktion an den Katalysatorblechen mit einem physikalischen 
Modell zu beschreiben. Parallel zur Modellentwicklung wird seit Mitte der 1990er 
Jahre das Reaktionsgeschehen bei der Wasserstoffrekombination experimentell 
untersucht.  
Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wird das Programm REKO-DIREKT zu einem 
eigenständigen Rekombinatormodell für System- und Integralcodes weiterentwickelt. 
Hierzu wird das bereits bestehende Katalysatormodell anhand der im Rahmen der 
Arbeit erweiterten experimentellen Datenbank einer Parameteroptimierung unter-
zogen. Weiterhin wird ein Kaminmodell implementiert, welches die Berechnung der 
sich aufgrund der exothermen Reaktion einstellenden freien Konvektionsströmung 
durch das Rekombinatorgehäuse ermöglicht. Das Kaminmodell wird mit Daten aus 
einem neu errichteten Prüfstand getestet. Eine Validierung des gesamten Rekom-
binatormodells findet mit Literaturdaten statt. 
Ein weiteres Ziel der vorliegenden Arbeit ist die Herleitung der Reaktionskinetik für 
ein Rekombinatordesign zukünftiger Reaktorkonzepte. Dazu werden Parameter-
studien sowohl an einzelnen katalytisch beschichteten Netzen als auch an zwei 
hintereinander geschalteten Netzen im Labormaßstab durchgeführt. Anhand der 
Messdaten wird ein theoretischer Ansatz zur Bestimmung der Reaktionsrate 
ermittelt. 
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Abstract: 
Due to severe accidents in nuclear power plants, a significant amount of hydrogen 
can be produced. In pressurized water reactors, a possible and wide-spread 
measurement is the use of auto-catalytic recombiners. There are numerous nume-
rical models describing the operational behaviour of recombiners for containment 
codes. The numerical model REKO-DIREKT was developed at the Forschungs-
zentrum Juelich. This model describes the chemical reaction on the catalytic sheets 
by a physical model, as opposed to the usual codes based on empirical correlations. 
Additionally, there have been experimental studies concerning the catalytic recom-
bination of hydrogen since the 1990s. 
The aim of this work is the further development of the program REKO-DIREKT to an 
independent recombiner model for severe accident and containment codes. 
Therefore, the catalyst model already existed has been submitted by a parameter 
optimization with an experimental database expanded during this work. In addition, a 
chimney model has been implemented which allows the calculation of the free con-
vection flow through the recombiner housing due to the exothermal reaction. This 
model has been tested by experimental data gained by a recently built test facility. 
The complete recombiner model REKO-DIREKT has been validated by data from 
literature. 
Another aim of this work is the derivation of the reaction kinetics for recombiner 
designs regarding future reactor concepts. Therefore, experimental studies both on 
single catalytic coated meshes as well as on two meshes installed in a row have 
been performed in laboratory scale. By means of the measured data, a theoretical 
approach for the determination of the reaction rate has been derived. 
Inhaltsverzeichnis  I 
Inhaltsverzeichnis 
Modellierung des Betriebsverhaltens katalytischer Rekombinatoren I 
Inhaltsverzeichnis I 
Nomenklatur III 
1 Einleitung und Motivation 1 
2 Stand der Technik 3 
2.1 Wasserstoffproblematik 3 
2.2 Wasserstoffbeseitigung 7 
2.3 Katalytische Rekombinatoren 9 
2.4 Numerische Simulation katalytischer Rekombinatoren 14 
2.4.1 Bekannte numerische Modelle 15 
2.4.2 REKO-DIREKT 18 
2.5 Vorhandene experimentelle Daten 24 
2.5.1 Datenbank REKO-3 24 
2.5.2 ThAI-Integraldaten 26 
3 Theoretischer Hintergrund 29 
3.1 Kinetik der Wasserstoffumsetzung 29 
3.1.1 Heterogene Katalyse 29 
3.1.2 Reaktionskinetik 32 
3.2 Stoff- und Wärmetransport im Rekombinator 34 
3.2.1 Wärmeübertragung 34 
3.2.2 Stoffübertragung 36 
3.2.3 Stoff- und Wärmeübergang im ebenen Spalt 38 
3.2.4 Stoff- und Wärmeübergang an durchströmten Netzen 41 
3.3 Kaminströmung durch einen Rekombinator 41 
3.3.1 Reibungsfreie Kaminströmung 42 
3.3.2 Reibungsbehaftete Kaminströmung 43 
4 Experimentelle Untersuchungen 49 
4.1 REKO-3 49 
4.1.1 Versuchsaufbau 49 
4.1.2 Messtechnik 51 
4.1.3 Erweiterung REKO-3-Datenbank 55 
II Inhaltsverzeichnis 
4.1.4 Fehlerbetrachtung 68 
4.2 REKO-PLEX 70 
4.2.1 Versuchsaufbau 70 
4.2.2 Messtechnik 72 
4.2.3 Versuchsdurchführung 75 
4.2.4 Ergebnisse 76 
5 Programmentwicklung 85 
5.1 Optimierung der Modellparameter in REKO-DIREKT 85 
5.2 Implementierung Kaminmodell 93 
5.3 Validierung mit Literaturdaten 95 
5.3.1 Anpassung REKO-DIREKT an die Versuchsdaten 95 
5.3.2 Ergebnisse 95 
6 Untersuchungen zu alternativen Rekombinatordesigns 113 
6.1 Experimentelle Untersuchungen 113 
6.1.1 Prüfstandbeschreibung REKO-1 113 
6.1.2 Messtechnik 114 
6.1.3 Versuchsdurchführung 115 
6.1.4 Ergebnisse und Diskussion 117 
6.2 Ermittlung der Reaktionsrate 126 
6.2.1 Einzelnetze 126 
6.2.2 Modulare Bauweise 128 
6.2.3 Vergleich der Reaktionsraten eines konventionellen 
Rekombinators und eines Rekombinators in modularer 
Bauweise 130 
6.2.4 Fehlerbetrachtung 132 
7 Zusammenfassung und Ausblick 133 
8 Literaturverzeichnis 137 
Anhang 145 
Danksagung 157 
Formelzeichen  III 
Nomenklatur 
Lateinische Zeichen 
Zeichen Einheit Bedeutung 
A m² Fläche 
a m²/s Temperaturleitfähigkeit 
a - Linearfaktor 
AT kg/(m·s²) Auftriebsterm 
B/b m Breite 
C mol/m³ Spezifische Konzentration 
c Vol.-% Konzentration 
cp J/(kg·K) Spezifische Wärmekapazität 
D m²/s Diffusionskoeffizient 
D/d m Durchmesser 
EA J/mol Aktivierungsenergie 
F N Kraft 
g m/s² Erdbeschleunigung 
H/h m Höhe 
HR J/mol Reaktionsenthalpie 
i - Laufvariable 
k - Konstante 
k - Geschwindigkeitskoeffizient 
K m Absolute Rauhigkeit 
k0 - Frequenzfaktor 
L m Länge 
l m Überströmlänge 
M g/mol Molare Masse 
IV Formelzeichen 
Lateinische Zeichen (Fortsetzung) 
m - Exponentialfaktor 
m· kg/s Massenstrom 
n - Reaktionsordnung 
n - Exponentialfaktor 
N/n - Anzahl 
n· mol/s Stoffstrom 
Nu - Nusselt-Zahl 
p bar Druck 
P - Parameter 
Pe - Peclet-Zahl 
Pr - Prandtl-Zahl 
PV m³/kg Druckverlustterm 
pV 1/(kg·m) Spezifischer Druckverlustterm 
q· W/m² Wärmestromdichte 
Q· W Wärmestrom 
r m Radius 
R J/(K·mol) Universelle Gaskonstante 
r· mol/s Reaktionsrate 
Re - Reynolds-Zahl 
RT °C Raumtemperatur 
S - Seitenverhältnis 
s m Abstand 
Sc - Schmidt-Zahl 
Sh - Sherwood-Zahl 
T K bzw. °C (Absolut-)Temperatur 
Formelzeichen  V 
Lateinische Zeichen (Fortsetzung) 
T m Tiefe 
t s Zeit 
U m Umfang 
u m/s Geschwindigkeit 
V m³ Volumen 
v m/s Geschwindigkeit 
w m Maschenweite 
x m Koordinate 
y Vol.-% Volumenanteil 
y m Koordinate 
z m Koordinate 
Z/z m Tiefe 
Griechische Zeichen 
Zeichen Einheit Bedeutung 
α W/(m²·K) Wärmeübergangskoeffizient 
β m/s Transportkoeffizient 
Γ - Fehlerfunktion 
δ m Grenzschicht-/Filmdicke 
ε - Emissionsgrad/-faktor 
ζ - Geometriefaktor 
η - Lernfaktor 
η - Wirkungsgrad 
θ  Koordinate 
ϑ °C  Temperatur 
κ m Geometriefaktor 
λ - Geometriefaktor 
VI Formelzeichen 
Griechische Zeichen (Fortsetzung) 
λ W/(m·K) Wärmeleitfähigkeit 
ν m²/s Kinematische Viskosität 
ξ - Widerstands- bzw. Reibungsbeiwert 
ρ kg/m³ Dichte 
σ W/(m²·K4) Stefan-Boltzmann-Konstante 
ϕ - Geometriefaktor 
ϕ - Wärmeaufteilungsfaktor 
ϖ 1/(kg·m) Widerstandsvariable 
Indizes 
Indizes Bedeutung 
0 Anfangs/Umgebungs-Bedingung 
A Austritt 
C Konzentration 
D Dampf 
E Eintritt 
eff Effektiv 
Exp Experiment 
f Fluid 
G Gehäuse 
ges Betrachtung des Gesamtsystems 
h Hydraulisch 
H2 Wasserstoff 
H2O Wasser 
Heiz Elektrisch beheizte Bleche 
i Laufvariable 
K Kreisrohr 
Kat Katalysator 
korr Korrigiert 
Formelzeichen  VII 
Indizes (Fortsetzung) 
krit Kritisch 
l Überströmlänge 
lam Laminar 
m Mittelwert 
M Messung 
M Modell 
max Maximal 
min Mindestens 
n Normbedingungen 
Nu Nusselt-Zahl 
O2 Sauerstoff 
Pyro Pyrometer 
Quer Querschnittsänderung 
R Reibung 
RD REKO-DIREKT 
real Tatsächlicher Wert 
S Strahlung 
Sh Sherwood-Zahl 
Soll Sollwert 
Sonst Sonstiges 
T Temperatur 
TE Thermoelement 
turb Turbulent 
V Verlust 
W Wand 
x Lokale Größe 
 
 
VIII Formelzeichen 
Chemische Zeichen 
Zeichen Bedeutung 
Al Aluminium 
Al(OH)3 Aluminiumhydroxid 
Al2O3 Aluminiumoxid 
B2O3 Bortrioxid 
B4C Borcarbid 
CO2 Kohlendioxid 
Cr Chrom 
Cr2O3 Chrom(III)-oxid 
Cs Cäsium 
Fe Eisen 
FeO Eisen(II)-oxid 
Fe2O3 Eisen(III)-oxid 
Fe3O4 Eisen(II,III)-oxid 
H2 Molekularer Wasserstoff 
H2O Wasser 
J Jod 
Ni Nickel 
O2 Sauerstoff 
Pd Palladium 
Pt Platin 
Se Selen 
Te Tellur 
UO2 Urandioxid 
U3O8 Triuranoctoxid 
Zn Zink 
Zn(OH)2 Zinkhydroxid 
Zr Zirkon(ium) 
ZrO2 Zirkondioxid 
Formelzeichen  IX 
Abkürzungen 
Zeichen Bedeutung 
AECL Atomic Energy of Canada Limited 
ASME American Society of Mechanical Engineers 
ASTEC Accident Source Term Evaluation Code 
BMC Battelle Model Containment 
BMWi Bundesministerium für Wirtschaft und Technologie 
CCD Chemical Consulting Dornseiffer 
CEA Commissariat à I'Énergie Atomique 
CIEMAT Centro de Investigaciones Energéticas, Medioambientales y Tecno-lógicas 
COCOSYS Containment Code System 
CTF Containment Test Facility 
DCMN Dipartimento di Costruzioni Meccaniche e Nucleari 
DEHS Di-Ethyl-Hexyl-Sebacat 
EEAG Elektrowatt Ekono AG 
ENEL Ente Nazionale per l’Energia Elettrica 
FZK Forschungszentrum Karlsruhe 
GRS Gesellschaft für Anlagen- und Reaktorsicherheit 
HTR Hochtemperaturreaktor 
IPSN Institut de Protection et de Sûreté Nucléaire 
IRSN Institut de Radioprotection et de Sûreté Nucléaire 
IVSTS In-Vessel Spray Testing System 
LPC Lumped Parameter Code 
LSVCF Large Scale Vented Containment Facility 
MELCOR Melting Core 
Nd-YAG Neodym-dotierter Yttrium-Aluminium-Granat 
PAR Passive Auto-Catalytic Recombiner 
PARCO Passive Auto-Catalytic Recombiner Code 
PIV Particle Image Velocimetry 
X Formelzeichen 
Abkürzungen (Fortsetzung) 
PMMA  Polymethylmethacrylat 
RALOC Radiolyse and Local Concentration 
RDB Reaktordruckbehälter 
RECA Recombination Efficiency of Catalytic Systems 
SCETS Single Catalyst Element Testing System 
SR Subroutine 
SWR Siedewasserreaktor 
ThAI Thermohydraulik-Aerosol-Iod 
TÜV Technischer Überwachungs-Verein 
VDI Verein Deutscher Ingenieure 
WAVCO Wasserstoffverteilung im Containment 
 
1 Einleitung und Motivation  1 
 
1 Einleitung und Motivation 
Im Rahmen von Sicherheitsanalysen für Kernkraftwerke erfordert die Betrachtung 
schwerer Störfälle besondere Aufmerksamkeit. In Leichtwasserreaktoren führt z. B. 
der Bruch einer Kühlmittelleitung zu einem Kühlmittelverlust, der bei ausbleibenden 
Notkühlmaßnahmen zu einer Überhitzung des Reaktorkerns führen und eine Kern-
schmelze verursachen kann. Über verschiedene chemische Reaktionen kann dies 
u. a. zu einer Freisetzung von Wasserstoff im Reaktordruckbehälter führen, der über 
das Leck in den Sicherheitsbehälter gelangen kann. Eine Zündung des dabei ent-
stehenden Wasserstoff/Luft-Gemischs und der daraus resultierende Druckanstieg 
können ohne geeignete Gegenmaßnahmen unter Umständen die Integrität des 
Sicherheitsbehälters gefährden, wodurch die Gefahr einer Freisetzung der kontami-
nierten Atmosphäre aus dem Sicherheitsbehälter entsteht [SCH05]. 
Seit dem schweren Störfall im Reaktor Three Mile Island im Jahr 1979 wird die 
Wasserstoffproblematik in größerem Umfang untersucht. Damals führte nach Ver-
sagen mehrerer Sicherheitsmaßnahmen, u. a. auch des Wartenpersonals, ein Kühl-
wasserleck zu einer Überhitzung des Reaktorkerns, wodurch eine Wasserstoffmenge 
von etwa 150 bis 600 kg entstand [BER84]. Dieser reagierte mit dem Luftsauerstoff 
aus dem Sicherheitsbehälter nur in einer Deflagration mit einem Druckanstieg von 
1,3 bar auf 3 bar. Gegenmaßnahmen für eine Beseitigung des entstandenen 
Wasserstoffs waren damals nicht vorhanden. In Folge wurden Kernkraftwerke mit 
unterschiedlichen aktiven wie passiven Sicherheitsmaßnahmen zur Reduzierung der 
Wasserstoffgefahr ausgestattet [BAC02].  
Eine weit verbreitete Gegenmaßnahme bei Druckwasserreaktoren ist die Verwen-
dung katalytischer Rekombinatoren (engl. passive auto-catalytic recombiners, kurz: 
PAR). Diese setzen den Wasserstoff flammlos mit dem im Sicherheitsbehälter vor-
handenen Luftsauerstoff bereits bei niedrigen Temperaturen und auch außerhalb 
konventioneller Zündgrenzen exotherm an einem Katalysator zu Wasserdampf um.  
Für belastbare Analysen zu Störfallverläufen und deren Auswirkungen müssen Stör-
fallcodes das Betriebsverhalten von Rekombinatoren zuverlässig abbilden. Darüber 
hinaus können mit Hilfe der Simulation die Anzahl und die Positionierung von 
Rekombinatoren optimiert werden [BRE96, BEZ04]. Zur Bewertung des Einflusses 
von Rekombinatoren auf die Wasserstoffverteilung im Sicherheitsbehälter während 
eines schweren Störfalls werden heutzutage verschiedene numerische Modelle in 
System- und Integralcodes verwendet [TIL98]. Die meisten Modelle bilden den 
Rekombinator als ‚Black-Box-Modell’ ab, dessen Parameteransätze auf empirisch 
gewonnenen Daten beruhen, so dass Genauigkeit und Einsatzbereiche einge-
schränkt sind. Im Forschungszentrum Jülich wird seit Mitte der 1990er Jahre das 
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Reaktionsgeschehen bei der Wasserstoffrekombination experimentell untersucht. 
Begleitend wurde das numerische Modell REKO-DIREKT entwickelt, das die kata-
lytische Reaktion an den Katalysatorblechen eines Rekombinators beschreibt. 
Ein Ziel der vorliegenden Arbeit ist die Weiterentwicklung von REKO-DIREKT zur 
Bereitstellung des Programms als Teilmodell für System- und Integralcodes. 
Zunächst erfolgt die Erweiterung der experimentellen Datenbank am Prüfstand 
REKO-3, um mit Hilfe der neu gewonnenen Daten das numerische Modell des 
Katalysatorelements zu optimieren und zu validieren. Darüber hinaus wird REKO-
DIREKT um ein Kaminmodell erweitert, welches erlaubt, die Durchströmung infolge 
freier Konvektion in einem Rekombinator abzubilden. Zur Validierung des Kamin-
modells wird ein neuer Prüfstand (REKO-PLEX) zur experimentellen Untersuchung 
des Einflusses der Rekombinatorgeometrie und der sich auf den Blechen ein-
stellenden Katalysatortemperatur auf die Strömungsgeschwindigkeit eingesetzt. Eine 
erste Validierung von REKO-DIREKT als vollständiges Rekombinatormodell wird ab-
schließend anhand von Literaturdaten vorgenommen.  
Ein weiteres Ziel ist die Herleitung der Reaktionskinetik für ein Rekombinatordesign 
zukünftiger Reaktoren. Dazu werden Versuche mit optimierter Messtechnik an kata-
lytisch beschichteten Netzen durchgeführt, deren Vorteil auf der Tatsache beruht, 
dass man je nach Anwendung beliebig viele Katalysatorelemente in Reihe anordnen 
kann. Anhand von in der Versuchsanlage REKO-1 ermittelten Messdaten wird ein 
theoretischer Ansatz zur Berechnung der Reaktionsrate hergeleitet. 
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2 Stand der Technik 
2.1 Wasserstoffproblematik 
Die Vorgänge im Zusammenhang mit einer möglichen Wasserstofffreisetzung im 
Verlauf eines Störfalls wurden u. a. in der „Risikostudie Phase B“ [GRS89] anhand 
des Kraftwerks Biblis B durch die GRS (Gesellschaft für Anlagen- und Reaktorsicher-
heit mbH) intensiv untersucht. Die dabei erzielten Ergebnisse, insbesondere die 
Werte der freigesetzten Mengen an Wasserstoff, dienen der vorliegenden Arbeit zur 
Veranschaulichung der Wasserstoffproblematik in Leichtwasserreaktoren.  
Fallen in einem Kernkraftwerk sämtliche redundant und diversitär vorhandenen 
Betriebs- und Sicherheitskühlsysteme sowie die anlageninternen Notfallschutzmaß-
nahmen aus, wird der Reaktorkern unzureichend gekühlt und kann dadurch teilweise 
oder vollständig schmelzen. Die exotherme Reaktion des in den Brennelementhüll-
rohren vorhandenen Zirkoniums mit dem verdampfenden Kühlmittel führt zu der 
Bildung einer nicht unerheblichen Menge an Wasserstoff. Eine wieder einsetzende 
Kühlung des Reaktordruckbehälters mit Wasser bewirkt auf Grund der hohen 
Temperaturen die Entstehung weiteren Wasserdampfs, der wiederum die Wasser-
stoffbildung begünstigt. Bei einer konservativen Abschätzung, welche eine 
Oxidierung des gesamten Zirkoniuminventars beinhaltet, bedeutet dies für eine 
Anlage des Typs Biblis B eine Wasserstoffmenge von etwa 1350 kg [GRS89]. Diese 
Phase des Unfallablaufs wird auch als ‚In-Vessel-Phase’ bezeichnet, da die Vor-
gänge innerhalb des Reaktordruckbehälters stattfinden (s. Abbildung 2.1).  
Wird die Reaktorkernkühlung nicht wieder hergestellt, kann es zum Versagen des 
Reaktordruckbehälters kommen. Die anschließende Wechselwirkung zwischen der 
Schmelze aus dem Reaktordruckbehälter und dem Beton im Sicherheitsbehälter 
führt zur weiteren Bildung von Wasserstoff (‚Ex-Vessel-Phase’). Die dabei ent-
stehende Wasserstoffmenge beläuft sich für o. g. Anlage auf etwa 650 kg (Summe 
aus der Oxidation des restlichen Zirkoniums und der Schmelze-Beton-Wechsel-
wirkung) [GRS89]. Durch die Oxidation weiterer vorhandener Metalle entsteht eben-
falls Wasserstoff, dessen Anteil am Gesamtinventar jedoch relativ gering ist [BAC02]. 
Darüber hinaus wird kontinuierlich Wasserstoff aus der Radiolyse von Sumpfwasser 
gebildet. Da nur eine begrenzte Menge an Sauerstoff im Sicherheitsbehälter der 
Anlage zur Verfügung steht, können im Fall des Anlagentyps Biblis B von der 
maximal vorhandenen Wasserstoffmenge von 2000 kg nur etwa 1300 kg reagieren 
[SCH05].  
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Tabelle 2.1 gibt eine Übersicht über die relevanten Reaktionsgleichungen. Daneben 
sind die notwendigen für die Wasserstoffentstehung benötigten Mindesttemperaturen 
und die Reaktionsenthalpien aufgeführt. Einige Reaktionen laufen sowohl in der In-
Vessel- als auch in der Ex-Vessel-Phase ab.  
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Abbildung 2.1: Zeitlicher Verlauf der Wasserstofffreisetzung in den Sicherheits-
behälter nach [GRS89] 
Die Analyse der Wasserstoffproblematik ist sehr komplex und höchst anlagen-
spezifisch und hängt von mehreren Faktoren ab [IAE01]: 
• Unfallabfolge,  
• H2-Entstehungsraten,  
• Konvektionsbewegungen,  
• Mischungsvorgänge,  
• Verbrennungsmodi,  
• Accident Management Strategie,  
• Wirksamkeit der Gegenmaßnahmen. 
Die Abschätzung der Freisetzungsraten von Wasserstoff aus den unterschiedlichen 
Quellen und die daraus resultierenden integralen Mengen sind laut [BOE99], 
[NEA01] und [SCH05] mit erheblichen Unsicherheiten behaftet. 
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Tabelle 2.1: Übersicht über wesentliche Wasserstoffquellen nach [BAC02]  
Chemische Reaktion 
Min. Tem-
peratur 
[°C] 
Reaktions-
enthalpie 
∆HR in kJ/mol 
Zirkon(ium) 222 H2ZrOOH2Zr +→+  900 +576 
Borcarbid 223224 H8COOB2OH8CB ++→+  1250 +100 
Urandioxid 28322 H2OUOH2UO3 +→+  1100 +589 
Stahl 22 HFeOOHFe +→+  1000 +37 
 2322 H3OFeOH3Fe2 +→+  1000 +76 
 2432 H4OFeOH4Fe3 +→+  1000 +126 
Chrom   
(aus Beton) 2322 H3OCrOH3Cr2 +→+  1500 +372 
Metall ( ) 222 HOHZnOH2Zn +→+  60 Exotherm 
 ( ) 232 H3OHAl2OH6Al2 +→+  300 Exotherm 
Radiolyse 
von Wasser ( ) 222 OH2,,OH2 +→γβα+  25 -238 
Eine Zündung des Wasserstoffs mit dem in der Atmosphäre des Sicherheitsbehälters 
enthaltenen Sauerstoff, z. B. an einer heißen Oberfläche, kann zu verschiedenen 
Verbrennungsmodi führen. Bei einer Deflagration wird das unverbrannte Gemisch in 
der Flammenfront entzündet, und die Verbrennungsgeschwindigkeit verläuft lang-
samer als die Schallgeschwindigkeit im verbrennenden Medium [BEA90]. Der nach-
folgende Druckanstieg im Sicherheitsbehälter beruht allein auf der Aufheizung des 
Gases. Die Verbrennungsvorgänge verlaufen während einer Detonation mit einer 
Geschwindigkeit, die größer als die Schallgeschwindigkeit des verbrennenden 
Mediums ist, so dass sich vor der Reaktionsfront eine Stoßfront bildet [BOE99]. 
Diese Stoßfront kann sich durch die weitere chemische Umsetzung in der Reaktions-
front des Brennstoffs mit einer Geschwindigkeit von 1000 m/s bis zu 10000 m/s 
durch das Brennstoffgemisch fortsetzen [SCH05]. Sowohl die bei der Deflagration als 
auch bei der Detonation auftretenden Drücke und Temperaturen können erhebliche 
Schäden am Sicherheitsbehälter verursachen. Vielmehr als das direkte Versagen 
des Sicherheitsbehälters aufgrund des globalen Druckanstiegs stellen Geschosse 
eine Gefahr dar. Durch lokale turbulente Verbrennungsvorgänge können interne 
Strukturen zerstört werden und mit hoher Beschleunigung auf den Sicherheits-
behälter treffen. Im Zusammenspiel mit dem erhöhten globalen Atmosphärendruck 
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kann diese lokale mechanische Belastung zum Versagen des Sicherheitsbehälters 
führen [KAR90]. 
Ein wichtiger Aspekt bei der Gefährdungsbeurteilung der Wasserstoffproblematik 
sind die Ausgangskonzentrationen von Brennstoff, Oxidationsmittel und eventuell 
vorhandenem Inertgas. Im Falle der Wasserstoff-Sauerstoffreaktion wirkt neben dem 
atmosphärischen Stickstoff der in der Atmosphäre des Sicherheitsbehälters ent-
haltene Wasserdampf wie ein Inertgas. In Abbildung 2.2 ist das Dreistoffdiagramm 
für ein reines H2/O2/H2O-Gemisch dargestellt. Daraus können die Bereiche ent-
nommen werden, in denen keine Gemischzündung stattfinden kann (weißer Bereich) 
und in denen es zur Deflagration (roter Bereich) bzw. zur Detonation (orange-
farbener Bereich) kommen kann. Die obere (ca. 77 Vol.-% H2) und untere Zünd-
grenze (ca. 4 Vol.-% H2) eines Wasserdampf/Wasserstoff/Luft-Gemischs kann 
daraus direkt entnommen werden. Außerdem wird ersichtlich, dass bei einer Wasser-
dampfkonzentration von mehr als ca. 55 Vol.-% ein Entzünden des Wasserstoffs 
nicht mehr möglich ist. Im realen Fall sind darüber hinaus weitere Gaskomponenten 
vorhanden, welche die Zündgrenzen verschieben können. 
 
Abbildung 2.2: Dreistoffdiagramm eines Wasserstoff-Luft-Dampf-Gemisches mit 
eingetragenen Detonations- und Deflagrationsbereichen nach 
[SHA57] 
2 Stand der Technik  7 
 
2.2 Wasserstoffbeseitigung 
Grundsätzlich stehen verschiedene Ansätze zur Vermeidung einer unkontrollierten 
Zündung des Wasserstoff/Luft-Gemischs in kerntechnischen Anlagen zur Verfügung 
[SCH05]: 
• Inertisierung, 
• Zünder, 
• Mischer, 
• Rekombinatoren. 
Bei allen Einrichtungen, die eine aktive Gegenmaßnahme darstellen, muss berück-
sichtigt werden, dass deren Einsatzfähigkeit von intakten Versorgungsleitungen ab-
hängig ist. Im Verlauf eines schweren Störfalls kann ein Versagen aktiver Sicher-
heitskomponenten nicht ausgeschlossen werden, so dass diese Systeme als 
alleinige Gegenmaßnahmen nicht in Frage kommen. Denkbar ist eine Kombination 
aktiver Maßnahmen mit passiven Einrichtungen, wie z. B. das so genannte ‚Duale 
Konzept’ bestehend aus Rekombinatoren und Zündern [HEC95, XIA06], oder auch 
eine Kombination aus Nachinertisierung sowie Rekombinatoren oder Zündern 
[ECK96].  
2.2.1.1 Inertisierung  
Es muss zwischen permanenter Inertisierung, Nachinertisierung und Nachver-
dünnung durch lokale Inertgasinjektion unterschieden werden. Indem man die 
Atmosphäre im Sicherheitsbehälter ganz oder nur lokal z. B. mit Stickstoff verdünnt, 
wird dem Wasserstoff sein Reaktionspartner entzogen bzw. wird die untere Zünd-
grenze unterschritten [CAM83].  
Im ersten Fall wird der Sicherheitsbehälter permanent z. B. mit Stickstoff inertisiert, 
so dass die Sauerstoffkonzentration unter 5 Vol.-% liegt [TIL93]. Diese passive 
Gegenmaßnahme ist unabhängig von der entstehenden Wasserstoffmenge und 
reduziert gleichzeitig die Gefahr weiterer Korrosionserscheinungen. Ein Nachteil ist, 
dass während des laufenden Betriebs das Betriebspersonal nur mit Atemgeräten den 
Sicherheitsbehälter betreten kann. Außerdem entstehen durch die ständige Bereit-
stellung von Stickstoff hohe Betriebskosten, und zusätzlich muss die Sauerstoff-
konzentration gemessen werden. Aufgrund des geringeren Volumens des Sicher-
heitsbehälters wird diese Methode in deutschen Siedewasserreaktoren (SWR) des 
Typs SWR 69 angewendet. Die Atmosphären der Sicherheitsbehälter der neueren 
Anlagentypen SWR 72 werden wegen ihres größeren Volumens lediglich teil-
inertisiert [SCH09].  
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Bei der Nachinertisierung wird erst bei einem Störfall die Atmosphäre im Sicherheits-
behälter aktiv durch die Einspeisung von Stickstoff inertisiert. Um hohe Drücke zu 
vermeiden, muss dazu ein Teil des radioaktiven Gases über Filteranlagen an die 
Umgebung abgegeben werden. Der Zeitpunkt des Gasaustausches muss vom 
Betriebspersonal entschieden werden. Die Verwendung dieser Gegenmaßnahme 
wurde zwar analysiert, jedoch bislang nirgendwo praktiziert [IAE01]. 
Die dritte Variante sieht eine lokale Inertgaseinspeisung vor, so dass lokale Konzen-
trationsspitzen von Wasserstoff verringert werden sollen. Dadurch wird der ent-
standene Wasserstoff nicht entfernt, sondern lediglich verteilt [ECK96]. An anderen 
Stellen können gleichwohl hohe Wasserstoffkonzentrationen auftreten. Daneben wird 
durch die zusätzliche Einbringung eines Gases der Druck im Sicherheitsbehälter 
erhöht, so dass dieses System nicht als sicherheitsgerichtet angesehen werden kann 
und daher nicht verwendet wird [SCH05]. 
2.2.1.2 Zünder 
Durch die Verwendung von Zündern kann bei Überschreiten der unteren Zündgrenze 
ein effizienter Wasserstoffabbau erzielt werden. Dabei nimmt man bewusst eine 
langsame Deflagration in Kauf, deren resultierendem Druckanstieg der Sicherheits-
behälter Stand hält [BRE97]. Die Zünder können dabei in aktive (z. B. Zündkerzen) 
und passive Zünder (z. B. katalytische Zünder) unterteilt werden.  
Katalytische Zünder nutzen die exotherme Wasserstoff/Sauerstoff-Reaktion für die 
Bereitstellung der Zündtemperatur, während aktive Zünder auf Hilfsenergie ange-
wiesen sind, die entweder über die Stromversorgung oder durch Batterien bereit 
gestellt wird. Aufgrund des möglichen Verlusts netzbetriebener Zünder bei einem 
Stromausfall und aufgrund der begrenzten Verfügbarkeit der batteriebetriebenen 
Zünder werden aktive Systeme nicht verwendet [BAC02].  
Der Abbau des Wasserstoffs nach erfolgter Zündung erfolgt idealerweise durch Ver-
brennungsvorgänge im Gasgemisch zunächst in unmittelbarer Nähe des H2-Austritts-
ortes. Es sind jedoch auch Räume und Bereiche denkbar, in denen aufgrund fehler-
hafter Zünderpositionierung hohe Wasserstoffkonzentrationen vorhanden sind. Wird 
dieses brennbare Gemisch z. B. durch eine an anderer Stelle initiierte Verbrennung 
gezündet, wären Verbrennungsvorgänge mit höheren Belastungen möglich [KAR91]. 
Hinzu kommt, dass der ebenfalls in der Atmosphäre vorhandene Wasserdampf das 
Gasgemisch inertisiert, so dass Zünder das Gemisch erst in Regionen abbauen 
können, in denen der Wasserdampf kondensiert ist. Aufgrund dieser bestehenden 
Unsicherheiten wird das Zünderkonzept von der großen Mehrheit der Experten sowie 
der Aufsichtsbehörden nicht empfohlen [KAR91, BAC02]. 
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2.2.1.3 Mischer 
Vor allem für Druckwasserreaktoren, deren Sicherheitsbehälter große Volumina 
aufweisen, ist ein aktives Durchmischen der Atmosphäre für viele postulierte Störfall-
szenarien eine Möglichkeit, bei geringfügigen Wasserstoffmengen und vor allem zu 
Beginn eines Störfalls, lokale Konzentrationsspitzen zu senken. Dafür können aktive 
wie passive Systeme zum Einsatz kommen. Passive Einrichtungen basieren vor-
rangig auf dem Prinzip der Naturkonvektion oder der Diffusion. Dabei können auch 
Systeme die Durchmischung der Atmosphäre begünstigen, die primär andere Sicher-
heitsaufgaben übernehmen, wie z. B. Spray-Systeme, die eigentlich für die Wasser-
dampfkondensation bzw. Aerosolauswaschung eingesetzt werden [NRC05].  
Bei Überschreiten einer gewissen Menge an Wasserstoff bzw. bei hohen Frei-
setzungsraten werden aber zusätzliche Gegenmaßnahmen erforderlich [IAE01].  
2.2.1.4 Rekombinatoren 
Es gibt sowohl aktive thermische Rekombinatoren als auch passive katalytische 
Rekombinatoren, die in unterschiedlichen Bereichen zum Einsatz kommen. 
2.2.1.4.1 Thermische Rekombinatoren 
Thermische Rekombinatoren bestehen aus einem Gehäuse, in dem eine elektrische 
Widerstandsheizung eingebracht ist. Über freie und erzwungene Konvektion wird das 
wasserstoffreiche Gemisch zur Heizung transportiert, die bei einer Temperatur von 
600-700°C die nötige Energie für eine Wasserstoffre kombination liefert. Über eine 
Abkühlungsstrecke verlässt das wasserstoffarme Gemisch den Rekombinator. Nach-
teil dieser Vorrichtungen sind deren aktive Funktionsweise und die relativ geringen 
Umsatzraten bei relativ hohen Anschaffungs- und Betriebskosten [HOS96, WOL94].  
2.2.1.4.2 Passive autokatalytische Rekombinatoren 
Autokatalytische Rekombinatoren setzen den störfallbedingt entstehenden Wasser-
stoff mit Hilfe des Sauerstoffs aus der Atmosphäre des Sicherheitsbehälters an 
Katalysatorelementen exotherm zu Wasserdampf um. Im folgenden Kapitel werden 
diese Rekombinatoren detailliert beschrieben. 
2.3 Katalytische Rekombinatoren 
Katalytische Rekombinatoren wirken passiv und sorgen sowohl für einen Abbau von 
Wasserstoff als auch für eine reduzierte Menge an Sauerstoff. Die Verringerung der 
Konzentrationen beider Reaktionspartner sorgt für ein vermindertes Risiko einer Zün-
dung des Wasserstoff/Luft-Gemischs. Die katalytische Rekombination beginnt bereits 
bei Wasserstoffkonzentrationen ab 1 Vol.-%, und die Starttemperatur der Reaktion 
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wird von über 600°C (Selbstzündtemperatur eines Was serstoff/Luft-Gemischs) auf 
Raumtemperatur herabgesetzt [KOR95].  
Die zwei wesentlichen Bauteile eines Rekombinators sind zum einen der Katalysator-
einschub mit Katalysatorelementen und zum anderen ein oberhalb angeordneter 
kaminartiger Schacht. Die Katalysatorelemente, in denen der Abbau des Wasser-
stoffs erfolgt, bestehen grundsätzlich aus drei Bestandteilen: Trägermaterial, Wash-
Coat und katalytisch aktivem Material. Als Trägermaterial werden häufig hitze-
beständige Edelstähle verwendet, auf denen der Wash-Coat, zumeist ein 
keramisches Material (z. B. Aluminiumoxid, Al2O3), aufgetragen wird. Dessen poröse 
Struktur sorgt für eine große spezifische Oberfläche, durch deren Poren die 
Gasmoleküle zum Katalysator diffundieren, während luftgetragene Partikel und große 
Moleküle nicht durchgelassen werden. Als katalytisch aktives Material werden vor 
allem Platin und Palladium verwendet. Palladium besitzt eine höhere Aktivität, neigt 
aber bei höheren Temperaturen zu einer erhöhten Oxidation [BAC02].  
Es gibt verschiedene Ausführungen von Rekombinatoren und deren Katalysator-
elementen. Die Firma NIS Ingenieurgesellschaft mbH verwendet kugelförmige 
Pellets, die aus einem keramischen Material (Träger und Wash-Coat aus Aluminium-
oxid) bestehen, auf die der Katalysator (Palladium) aufgebracht wird. Dieses 
Granulat wird in gelochte Stahlkassetten eingefüllt (s. Abbildung 2.3 a) [NIS09]. Eine 
andere Ausführung sind katalytisch beschichtete Bleche. In diesem Fall dienen Edel-
stahlbleche als Träger, auf die der Katalysator und der Wash-Coat aufgetragen 
werden (s. Abbildung 2.3 b). Die Firma AREVA NP bietet eine Ausführung mit Kataly-
satorblechen an, die eine Dicke von ca. 0,2 mm besitzen. Diese Folien sind im 
unteren Bereich mit einem Palladiumstreifen versehen, im weitaus größeren Bereich 
wird Platin als Katalysator verwendet [AVA99, KAN07].  
Kommerziell erhältliche katalytische Rekombinatoren werden von folgenden Firmen 
angeboten: 
• Atomic Energy of Canada Limited (AECL), Canada (Bleche) 
• NIS Ingenieurgesellschaft mbH, Deutschland (Granulat in Stahlkassetten) 
• AREVA NP GmbH, Frankreich/Deutschland   
(früher Siemens KWU/Framatome ANP GmbH) (Bleche) 
Eine Weiterentwicklung von Rekombinatoren für zukünftige Reaktorkonzepte stellen 
katalytisch beschichtete Netze dar, die am Forschungszentrum Jülich untersucht 
werden. Das Ziel ist es, Rekombinatoren zu entwickeln, bei denen Gemischzün-
dungen nicht möglich sind und dennoch einen vollständigen Wasserstoffumsatz 
ermöglichen. Deren Einsatzfähigkeit wurde bereits von [REI99] und [TRA05] 
getestet. Andere Institutionen und Forschungseinrichtungen haben ebenfalls Kataly-
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satorelemente entwickelt [FIS03, BAR91, BRI95], auf die jedoch nicht weiter 
eingegangen wird.  
 
 
Abbildung 2.3: Schematische Darstellungen von Rekombinatoren  
a) Firma NIS, b) Firma AREVA nach [KAN95] 
Neben den verwendeten Katalysatorelementen unterscheiden sich die Rekom-
binatortypen vor allem in verschiedenen angebotenen geometrischen Ausführungen 
des Gehäuses oder des Kaminaufsatzes. Für eine passive Funktionsweise muss der 
Antransport des Wasserstoffs und des Luftsauerstoffs ohne Hilfsenergie erfolgen, 
was mit Hilfe der freien Konvektion geschieht. Die Rekombinatoren besitzen Einlässe 
auf der Unterseite, über welche das wasserstoffbeladene Gasgemisch strömt. An 
den Katalysatoren reagiert der Wasserstoff unter Freisetzung von Wärme mit dem 
Sauerstoff aus der Atmosphäre zu Wasserdampf, so dass der Gasstrom erhitzt wird 
und dadurch einen Auftrieb erhält, welcher weiteres Gas von unten ansaugt. Opti-
mierte Gehäuse, z. B. große Einlässe und minimaler Druckverlust, maximieren 
diesen Effekt. Zum Schutz der Katalysatorelemente vor äußeren mechanischen Ein-
wirkungen, z. B. während Reparaturarbeiten bei wiederkehrenden Prüfungen in der 
direkten Umgebung der Rekombinatoren, sind die Austrittsöffnungen an der oberen 
Gehäuseseite mit einem Gitter versehen. In der Anlaufphase wird davon aus-
gegangen, dass der Wasserstoff auf Grund seiner hohen Diffusionsfähigkeit und der 
Konvektionsbewegungen im Sicherheitsbehälter an die Rekombinatoren gelangt 
[KOR95, SCH05]. Da schon geringe Mengen an Wasserstoff für die exotherme 
Reaktion ausreichen, ist das Startverhalten unproblematisch, was durch experi-
mentelle Untersuchungen bestätigt worden ist [KAN97].  
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Bei heutigen kommerziellen Rekombinatoren besteht ein direkt proportionaler 
Zusammenhang zwischen Wasserstoffeintrittskonzentration und Katalysatortem-
peratur. Bei höheren Wasserstoffkonzentrationen werden Temperaturen im Rekom-
binator erreicht, die unter bestimmten Umständen dazu führen können, dass der 
Rekombinator zum Zünder wird. Nach dem Stand der Technik [SCH05] stellt dies 
jedoch keine zusätzliche Gefahr für den Sicherheitsbehälter dar, da bei einem 
postulierten schweren Störfall weitere Zündquellen vorhanden sind und eine 
Zündung die Wasserstoffbeseitigung beschleunigt. Gerade bei geringen Konzen-
trationen weit unterhalb der Detonationsgrenze wird die Gefahr einer Detonation ver-
ringert. 
In den letzten zwei Jahrzehnten fanden zahlreiche Experimente zur Wasserstoff-
verteilung im Sicherheitsbehälter sowie zur Untersuchung des Betriebsverhaltens 
und zur Qualifizierung von Rekombinatoren statt. Eine kurze Übersicht über durch-
geführte Experimente, bietet Tabelle 2.2.  
Daneben war das Verhalten von Rekombinatoren Grundlage zahlreicher experi-
menteller Untersuchungen von Forschungseinrichtungen weltweit, wie z. B. in Japan 
(SCETS/IVSTS), Spanien (RECA, CIEMAT) oder auch in Deutschland (REKO-
Anlagen, Forschungszentrum Jülich). Diese wurden überwiegend im Labormaßstab 
durchgeführt ([KOB01], {FRI98], [BRO01]).  
Grundsätzlich haben sich diese Studien mit dem integralen Wasserstoffabbau 
zwischen Rekombinatoreintritt und -austritt befasst. Eine detaillierte Betrachtung der 
katalytischen Vorgänge auf den Oberflächen sowie der Transportvorgänge in der 
Gasphase zum verbesserten Verständnis wurde bislang nicht durchgeführt, Daher 
sind die Kenntnisse über die Prozesse, die sich innerhalb von Rekombinatoren 
abspielen, trotz der großen Anzahl an Versuchen, gering.  
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Tabelle 2.2: Übersicht ausgewählter Experimente zur Wasserstoffproblematik nach 
[ARN01], [BAC02], [SCH05] 
Land Institution Testanlage PAR Zeit-
raum 
Art der Unter-
suchungen 
Kanada AECL, 
Whiteshell 
Laboratories 
CTF, 
VGes ≈ 17 m³ 
AECL Grundlagen- und 
Qualifikationstests 
Kanada AECL, 
Whiteshell 
Laboratories 
LSVCF, 
VGes ≈ 120 m³ 
AECL 
1983-
1998 Grundlagen- und 
Qualifikationstests 
USA ASME, 
Sandia 
Facility 
Surtsey vessel, 
VGes ≈ 100 m³ 
NIS 
1997-
1998 
Grundlagen- und 
Qualifikationstests 
Frank-
reich 
IPSN, CEA 
(Cadarache) 
KALI, 
VGes ≈ 16 m³ 
EEAG, 
AREVA, 
NIS 
Grundlagen- und 
Qualifikationstests 
Frank-
reich 
IPSN, CEA 
(Cadarache) 
H2PAR,  
VGes ≈ 8 m³ 
AECL, 
NIS, 
AREVA 
1995-
1998 Kernschmelz-
simulation inkl. 
Katalysatorgiften, wie 
z.B. Te, Se, J, Cs, etc. 
Deutsch-
land 
Becker 
Tech., GRS 
ThAI,  
VGes ≈ 70 m³ 
AREVA 
1998-
heute 
Thermohydraulik im 
Containment inkl. 
Aerosolverhalten und 
PAR-Einfluss 
Deutsch-
land 
Becker 
Tech., GRS 
BMC,  
VGes ≈ bis 625 m³ 
AREVA, 
NIS 
1990-
1998 
Qualifikationstests und 
Katalysatorgifte 
Deutsch-
land 
AREVA, 
Karlstein 
VB 12000,  
VGes ≈ 12 m³ 
AREVA 1989-
1998 
Grundlagen- und 
Qualifikationstests 
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2.4 Numerische Simulation katalytischer Rekombinatoren 
Verschiedene Systemcodes für den Sicherheitseinschluss und Integralcodes zur 
Simulation schwerer Störfälle in Leichtwasserreaktoren stehen weltweit zur Ver-
fügung, die u. a. Störfallabfolge, thermohydraulische Phänomene sowie die Wirksam-
keit entsprechender Gegenmaßnahmen berücksichtigen. Vier solcher verwendeter 
Rechenprogramme sind:  
• MELCOR (Integralcode, Sandia National Laboratories, USA),  
• ASTEC (Integralcode, IRSN, Frankreich und GRS, Deutschland)  
• COCOSYS (Systemcode, GRS, Deutschland), 
• GASFLOW (Detailcode, FZK, Deutschland). 
 
Abbildung 2.4: Interaktion zwischen Systemcode und Rekombinatormodell 
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Verschiedene numerische Modelle, die das Betriebsverhalten von Rekombinatoren 
beschreiben, wurden entwickelt und in die entsprechenden Codes implementiert. 
Anhand der Ergebnisse damit durchgeführter Rechnungen wurden z. B. die Anzahl 
und die optimale Positionierung von Rekombinatoren in Sicherheitsbehältern ermittelt 
[EYI05]. In Abbildung 2.4 werden die Interaktion zwischen Thermohydraulik und 
Rekombinatormodell sowie die für die Modellierung notwendigen Parameter dar-
gestellt. Der Systemcode liefert für das Rekombinatormodell den thermo-
dynamischen Zustand des eintretenden Gasgemischs (Temperatur TE, Druck p) 
sowie die Zusammensetzung yi,E. Das Rekombinatormodell berechnet den Wasser-
stoffabbau im Rekombinator und gibt Werte für die Austrittsbedingungen 
(Temperatur TA, Druck, Gemischzusammensetzung yi,A), die Gehäusetemperatur 
und den sich durch die exotherme Reaktion einstellenden Massenstrom durch den 
Rekombinator an den Systemcode zurück. Eine Bedingung, die u. a. durch das 
Rekombinatormodell berücksichtigt werden sollte, ist die Möglichkeit einer Zündung 
des Wasserstoff/Luft-Gemischs an den heißen Oberflächen, sowohl am Gehäuse als 
auch an den Katalysatorelementen. Bisher verwendete Zündkriterien, die auf experi-
mentell gewonnenen Daten beruhen, können damit für zukünftige Störfall-
betrachtungen ergänzt bzw. ersetzt werden.  
2.4.1 Bekannte numerische Modelle 
Numerische Modelle zur Simulation von Rekombinatoren können gemäß [BAC02] in 
zwei Teilmodelle unterteilt werden: Das ‚interne Modell’ befasst sich mit den 
Vorgängen der heterogenen Katalyse und der Stoff- und Wärmeübertragung im 
Inneren eines Rekombinators, während das ‚externe Modell’ die thermische und 
fluiddynamische Interaktion des Rekombinators mit seiner unmittelbaren Umgebung 
abbildet und gleichzeitig der Einbindung in den Störfallcode dient.  
Das externe Modell liefert zunächst die für den Rekombinator notwendigen fluid-
dynamischen Randbedingungen, die es vom Störfallcode erhält. Anschließend erfolgt 
im internen Modell die Simulation der chemischen und physikalischen Vorgänge im 
Innern des Rekombinators. Die erzielten Ergebnisse werden daraufhin über das 
externe Modell an den Störfallcode zurückgegeben. 
Grundsätzlich gibt es zwei verschiedene Ansätze zur Bereitstellung interner Modelle: 
1. Empirische Korrelationen, 
2. Theoretische Modelle. 
Empirische Korrelationen, die hauptsächlich von Rekombinatorherstellern entwickelt 
wurden, basieren auf experimentell gewonnenen Daten und berücksichtigen die 
globalen Eintrittsbedingungen (Gemischzusammensetzung, Eintrittstemperatur, 
Gesamtdruck), mit deren Hilfe die Reaktionsraten eines Rekombinators ermittelt 
16 2 Stand der Technik 
werden [REI10]. Die Vorteile solcher Modelle sind deren Einfachheit und daher 
geringer Rechenaufwand. Demgegenüber stehen mehrere Nachteile. Zum einen sind 
die Beziehungen nur für den experimentell untersuchten Parameterbereich einsetz-
bar. Zum anderen geben diese auf Korrelationen basierenden internen Modelle nur 
den Austrittszustand (Gemischzusammensetzung, eventuell Temperatur) wieder, 
physikalische Vorgänge im Innern von Rekombinatoren (z. B. Wärmeproduktion, 
lokale Temperaturspitzen, etc.) bleiben vollkommen unberücksichtigt. Die physika-
lischen Wechselwirkungen zwischen Rekombinator und Atmosphäre des Sicherheits-
behälters werden ebenfalls nicht abgebildet, wie z. B. Strömungsvorgänge, die auf 
Grund der einsetzenden freien Konvektion eine „Selbstversorgung“ des Rekom-
binators mit einem Wasserstoff/Luft-Gemisch bewirkt. Als Beispiel für ein solches 
Modell sei die Korrelation zur Ermittlung der Reaktionsrate für Rekombinatoren der 
Firma AREVA (früher Siemens) dargestellt [EYI05]: 
 
( ) ( ) [g/s]   tanh 21min,2 kpkyyyr H +⋅⋅−⋅⋅= η& , Gl. 2.1  
mit 
η:  Rekombinatorwirkungsgrad, abhängig vom H2/O2-Verhältnis: 
bei Sauerstoffüberschuss = 1, bei O2-Verarmung = 0,6, 
y:  bei Sauerstoffüberschuss: y = yH2 in [Vol.-%],  
bei Sauerstoffmangel: y = 2 · yO2 in [Vol.-%]  
obere Grenze: ymax = 8 Vol.-% für 2 · yO2 und yH2 ≥ 8 Vol.-%  
yH2,min: 0,5 Vol.-% (minimal benötigte Wasserstoffkonzentration) 
k1 bzw. k2: Rekombinatortyp abhängige Faktoren, 
p:  Absolutdruck in [bar]. 
Die zweite Art interner Modelle basiert auf theoretischen Ansätzen, die sowohl die 
heterogene Katalyse als auch die Wärme- und Stoffübertragung im Innern eines 
Rekombinators abbilden. Bei diesen Modellen können neben der Wasserstoffum-
setzung im Rekombinator auch andere physikalische Vorgänge im Innern betrachtet 
werden. Der Systemcode COCOSYS der GRS, welcher u. a. auf dem Systemcode 
RALOC basiert, verwendet z. B. ein eindimensionales Modell, das den Rekombinator 
mit Hilfe von Knotenpunkten mit unterschiedlichen Zonen abbildet [KLE08]. Diese 
liefern höhenabhängige Temperaturprofile sowohl für die inneren Strukturen als auch 
für das Gehäuse. Außerdem wird der Einfluss unterschiedlicher Parameter, wie z. B. 
Wassertropfen und Strahlung, auf die katalytische Rekombination berücksichtigt. Der 
Nachteil der meisten dieser internen Modelle liegt darin, dass zur Beschreibung der 
2 Stand der Technik  17 
 
Reaktionskinetik die Oberflächenreaktion als geschwindigkeitsbestimmender Schritt 
betrachtet wird, und daher zur Bestimmung der Reaktionsrate ein Arrhenius-Ansatz 
mit angepassten Koeffizienten verwendet wird [MAR93]. Detaillierte experimentelle 
Untersuchungen haben jedoch gezeigt, dass Diffusionsvorgänge die Geschwindig-
keit der Gesamtreaktion bestimmen (s. Kapitel 3.1.2). Wird diese Tatsache außer 
Acht gelassen, verliert das Reaktionsmodell an Allgemeingültigkeit, da beispiels-
weise der Arrhenius-Ansatz eine starke Temperaturabhängigkeit im Vergleich zum 
Diffusionsansatz aufweist. [AVA99] verwendet in seinem internen Modell den Ansatz 
einer diffusionskontrollierten Reaktion. Allerdings bleibt in diesem Modell durch 
vereinfachende Annahmen, z. B. homogene Temperaturverteilung auf den Kataly-
satorblechen, eine detaillierte Betrachtung der Vorgänge im Innern des Rekom-
binators aus.  
Die internen Modelle müssen in die Thermohydraulikmodellierung eingebunden 
werden, damit die Wechselwirkung zwischen Rekombinator und Atmosphäre des 
Sicherheitsbehälters berücksichtigt werden kann. Dazu gehört neben den bereits 
erwähnten Parametern wie Reaktionsrate und Austrittstemperatur auch der von den 
Rekombinatoren herrührende Beitrag zur Durchmischung der Atmosphäre. Dies 
erfolgt über die externen Modelle. Tabelle 2.3 gibt eine Übersicht über bereits vor-
handene Rekombinatormodelle sowie deren Einbindung in System-/Integralcodes. 
Tabelle 2.3: Übersicht über bisher verfügbare Modelle und deren Anwendungen 
nach [BAC02] 
Institut Internes Modell 
Externes Modell 
(System-/Integralcode) 
Qualifizierung/ 
Anwendung 
CEA/IPSN 0-D TONUS 0-D/3-D  
GRS 2-D/ 3-D (r, θ, 
z) CFX 3-D 
BMC (Zx3, Zx4, 
Zx8) 
Siemens/AREVA Korrelation Korrelation 
WAVCO 
GASFLOW 
LPC/  
3-D BMC (Jx-7) 
GRS 1-D (z) COCOSYS LPC dt. Genehmigungs-
verfahren  
FZK Korrelation GASFLOW 3-D Biblis A, Neckar II 
DCMN/ENEL Korrelation HOCRA 0-D Westinghouse 
scenarios HYD1-3 
DCMN 1-D (z) PARCO 0-D BMC (Zx2-4, Zx8) 
Toshiba 2-D (r, z) STAR-CD 3-D BMC (MC-1B) 
18 2 Stand der Technik 
Seit 2002 wird am Forschungszentrum Jülich ein internes Modell entwickelt, das 
Rekombinatoren mit einer höheren Genauigkeit auflöst und insbesondere bei der 
Beschreibung der katalytischen Reaktionen einen neuen Ansatz verfolgt, auf den im 
folgenden Kapitel näher eingegangen werden soll. Anders als die auf Korrelationen 
basierenden Modelle kann es für einen weiten Parameterbereich neben der 
Gemischzusammensetzung im Rekombinatoraustritt u. a. sowohl das Temperatur- 
und Konzentrationsprofil entlang der Katalysatorbleche als auch die Austritts-
temperatur berechnen. Gegenüber den meisten bislang in Störfallcodes eingesetzten 
internen Modellen bleiben die Oberflächenreaktionen unberücksichtigt. Zur Be-
schreibung der Reaktionskinetik dienen Gesetze der Stoffübertragung, da die 
katalytische Reaktion innerhalb eines Rekombinators nach einer kurzen Anlaufzeit 
diffusionskontrolliert abläuft (s. Kapitel 3.1.2).  
Zu Beginn dieser Arbeit lag bereits ein internes Modell (REKO-DIREKT) vor, das das 
Reaktionsgeschehen in einem einzelnen Strömungskanal zwischen zwei Katalysator-
blechen beschreibt. Ein Ziel der Arbeit ist, die bereits im Modell existierenden 
Wärme- und Stofftransportgesetze mit Hilfe einer erweiterten experimentellen Daten-
bank zu optimieren. 
Anschließend wird REKO-DIREKT um ein Kaminmodell erweitert, so dass ab-
schließend nach erfolgter Validierung anhand externer Versuchsdaten ein Gesamt-
modell bestehend aus einem internen und einem externen Modell vorliegt, das 
zukünftig in System- und Integralcodes implementiert werden kann. 
2.4.2 REKO-DIREKT 
Das in FORTRAN 90 programmierte numerische Modell REKO-DIREKT basiert auf 
DIREKT, einem HTR-Thermohydraulik-Code. ‚REKO’ steht für ‚Rekombinator’, 
während sich ‚DIREKT’ auf den Lösungsmechanismus bezieht, in dem die 
Gleichungsmatrix direkt und nicht iterativ gelöst wird. REKO-DIREKT simuliert das 
Betriebsverhalten katalytischer Rekombinatoren und ist gedacht für den Einsatz in 
Systemcodes. Die Besonderheit des Modells REKO-DIREKT beruht auf der Tat-
sache, dass die Reaktionskinetik auf dem theoretischen Ansatz einer diffusionskon-
trollierten Reaktion beruht. Dies bedeutet, dass die Einzelreaktionen der Wasserstoff-
rekombination unberücksichtigt bleiben, da alleine der diffusive Stofftransport an die 
Katalysatoroberfläche bzw. der Abtransport von der Oberfläche geschwindigkeits-
bestimmend ist (s. Kapitel 3.1.2). Somit ist für die Modellierung der katalytischen 
Wasserstoffrekombination die Kenntnis der Stoff- und Wärmeübertragungsvorgänge 
erforderlich. Im Fall niedriger Reaktionstemperaturen, in denen die Wasserstoff-
rekombination oberflächenreaktionskontrolliert abläuft, kann die Reaktionskinetik 
durch einen vereinfachten Arrhenius-Ansatz beschrieben werden.  
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Aufgabe des Modells ist, anhand von Eingabedaten, die die Atmosphäre im Eintritt 
des Rekombinators beschreiben, alle relevanten Größen zu berechnen, die mit der 
Umgebung in Interaktion treten, und damit die umgebende Atmosphäre in Bezug auf 
Gemischzusammensetzung und thermohydraulische Größen beeinflussen (s. 
Abbildung 2.5): 
• die Gaszusammensetzung im Rekombinator-Auslass, 
• die Gastemperatur im Rekombinator-Auslass, 
• der Volumenstrom im Rekombinator-Auslass, 
• die von den Katalysatorblechen abgegebene Wärmestrahlung, 
• die Gehäusetemperatur.  
Zur Überprüfung der Zündkriterien vor allem an den heißen Katalysatorblechen 
werden darüber hinaus die Temperaturprofile der Katalysatorelemente berechnet.  
Wärmestrahlung
Volumenstrom
Wärmestrahlung
Gehäuse-
temperatur
Wärmestrahlung
Volumenstrom
Gastemperatur
Gaszusammensetzung
Katalysator-
temperatur
 
Abbildung 2.5: Mit REKO-DIREKT berechnete physikalische Größen 
Im Folgenden wird die zu Beginn der vorliegenden Arbeit vorhandene Programm-
version 0.6.1 vorgestellt. Für eine ausführliche Dokumentation sei auf [BÖH07] 
verwiesen. Bei dieser Version handelt es sich um ein internes 2-D-Modell, das ledig-
lich das Reaktionsgeschehen auf und zwischen den Katalysatorelementen simuliert. 
Das für den Durchsatz verantwortliche Gehäuse mit aufgesetztem Kamin ist noch 
nicht vorhanden. Dadurch benötigt diese Version eine vorgegebene Durchströmung. 
Zur numerischen Modellierung des Katalysatorelements werden zwei Katalysator-
bleche sowie der zwischen ihnen liegende, von dem Gasgemisch durchströmte Spalt 
betrachtet (s. Abbildung 2.6). Diese Geometrie wird in Maschen unterteilt, die in 
Bezug auf Zustandgrößen und Stoffeigenschaften als homogen angenommen 
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werden. Die Bleche werden dabei jeweils nur bis zur vertikalen Symmetrieachse 
betrachtet, da auf beiden Seiten Strömungskanäle vorliegen. Während jede Platten-
hälfte in y-Richtung in drei Maschen unterteilt wird, besteht der Gaskanal nur aus 
einer Masche, wobei die verwendeten empirischen Wärme- und Stoffübergangs-
gesetze als Randbedingungen auftreten. In Strömungsrichtung (x-Richtung) kann 
das Modell in bis zu 500 Maschen unterteilt werden.  
Veränderungen der Zustandsvariablen, die nicht parallel oder rechtwinklig zur 
Strömungsrichtung auftreten, werden bis auf den Einfluss der Wärmestrahlung nicht 
berücksichtigt. Abbildung 2.6 veranschaulicht die Interaktion der einzelnen Maschen 
untereinander, indem die auftretenden Prozesse durch Pfeile und die Knotenpunkte 
durch Punkte dargestellt sind. Diese Knotenpunkte stehen für die Maschen, für die 
die jeweiligen Zustandsvariablen berechnet werden, und deren Werte in Pfeilrichtung 
den benachbarten Knoten übergeben werden. Somit entsteht eine Matrix der Größe 
(i, n), durch die jede Masche eindeutig definiert wird.  
 
Abbildung 2.6: Interaktionen der einzelnen Maschen untereinander 
Die numerische Lösung der aufgestellten Matrix liefert für den einzelnen Kanal das 
Temperatur- und Konzentrationsfeld. Die zunächst nur für einen einzelnen Strö-
mungskanal durchgeführte Berechnung wird gemäß der Anzahl der Katalysator-
bleche im gesamten Rekombinator hochgerechnet. 
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Grundsätzlich können mit dem Programm sowohl stationäre als auch instationäre 
Rechnungen durchgeführt werden. In Abbildung 2.7 ist das Ablaufschema von 
REKO-DIREKT v 0.6.1 dargestellt. Zu Beginn des Programms werden alle 
relevanten Eingabegrößen wie z. B. Geometriedaten des Katalysatorelements und 
Eintrittsbedingungen (Gemischzusammensetzung, Temperatur und Eintritts-
geschwindigkeit) eingelesen. Der Benutzer wählt entweder den stationären oder den 
instationären Fall. Im Unterprogramm (Subroutine, SR) Kinetik wird mit Hilfe der 
Stoffwerte und relevanter Kennzahlen die Reaktionsrate berechnet. Anschließend 
wird das Wärmebilanzgleichungssystem aufgestellt und gelöst. Am Ende werden alle 
relevanten Größen in eine Ausgabedatei geschrieben. Im stationären Fall wird eine 
Iterationsschleife bis zum Erreichen stationärer Bedingungen durchlaufen. 
Das Modell wurde anhand von Messergebnissen aus der Versuchsanlage REKO-3 
[DRI06] einer ersten Validierung unterzogen. In den Abbildungen 2.8 und 2.9 sind für 
zwei Strömungsgeschwindigkeiten jeweils die gemessenen und berechneten 
Temperaturprofile über der Blechhöhe für verschiedene Wasserstoffeintrittskonzen-
trationen dargestellt. Der Vergleich zwischen Mess- und Simulationsergebnis zeigt, 
dass das Modell REKO-DIREKT die Messungen qualitativ gut wiedergibt. Gerade bei 
der höheren Strömungsgeschwindigkeit von 0,8 m/s ergibt sich auch quantitativ eine 
hervorragende Übereinstimmung (s. Abbildung 2.9): Im gesamten untersuchten 
Bereich wird die Temperatur maximal um ca. 30 K gegenüber der Messung über-
schätzt. Unabhängig von der Wasserstoffeintrittskonzentration wird gegenüber den 
Messwerten die Katalysatortemperatur bei einer Strömungsgeschwindigkeit von 
0,25 m/s systematisch geringfügig überschätzt. Die maximale Abweichung beträgt 
dabei ca. 50 K. Dies entspricht einer relativen Abweichung von etwa 10%. 
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Abbildung 2.7: Ablaufschema von REKO-DIREKT v 0.6.1 
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Abbildung 2.8: Vergleich Messungen und Simulationen mit REKO-DIREKT v 0.6.1 
[BÖH07] 
 
Abbildung 2.9: Vergleich Messungen und Simulationen mit REKO-DIREKT v 0.6.1 
[BÖH07] 
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2.5 Vorhandene experimentelle Daten 
Experimentelle Daten zur Validierung von Rekombinatormodellen wurden zumeist im 
Rahmen von nicht veröffentlichten Auftragsprojekten ermittelt. Für die vorliegende 
Arbeit kann auf die REKO-3-Datenbank des Forschungszentrums Jülich zurück-
gegriffen werden. Darüber hinaus wurden Daten aus Integralexperimenten genutzt, 
die im Rahmen des BMWi-Förderprojekts mit dem Förderkennzeichen 1501308 
ermittelt wurden [ALL10].  
2.5.1 Datenbank REKO-3 
Zur Untersuchung der Reaktionskinetik unter definierten Bedingungen wurden am 
Forschungszentrum Jülich zahlreiche experimentelle Untersuchungen am Prüfstand 
REKO-3 durchgeführt (Prüfstandbeschreibung s. Kapitel 4.1.1). Ziel war die 
Ermittlung des Einflusses unterschiedlicher Parameter auf die Wasserstoffumsetzung 
zwischen zwei Katalysatorblechen: 
• Strömungsgeschwindigkeit vE, 
• Eintrittstemperatur TE, 
• Wasserstoffkonzentration yH2,E, 
• Wasserdampfkonzentration yH2O,D 
• Sauerstoffkonzentration yO2. 
Die Parameterbereiche der Versuche sind in Tabelle 2.4 dargestellt. Für eine aus-
führliche Auswertung sei auf [DRI06] verwiesen. 
Tabelle 2.4: Überblick über die Messparameter der REKO-3-Experimente 
vE 
[m/s] 
TE 
[°C] 
yH2,E 
[Vol.-%] 
yO2 
[Vol.-%] 
yH2O, D 
[Vol.-%] 
0,25 20 - 110 1 - 6 1 - 20,95 0 - 60 
0,50 20 - 110 1 - 5 20,95 20 
0,80 20 - 110 1 - 5 20,95 20 
Die daraus erzielten Ergebnisse lassen folgende Schlussfolgerungen zu: 
• Der Ansatz einer diffusionskontrollierten Reaktion [REI99] wird bestätigt. Dies 
bedeutet, dass die katalytische Wasserstoffrekombination in den betrachteten 
Parameterbereichen im stationären Zustand alleine durch diffusive Transport-
vorgänge beschrieben werden kann. 
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• Die Temperaturverteilung auf den Katalysatorplatten ist nicht homogen, es liegen 
signifikante Gradienten zwischen Platteneintritt und -austritt vor. Dabei sind die 
Temperaturen proportional abhängig von der Strömungsgeschwindigkeit und der 
Wasserstoffkonzentration. So beträgt beispielsweise bei einer Eintritts-
geschwindigkeit von 0,8 m/s und einer Wasserstoffkonzentration von 4 Vol.-% die 
Blechtemperatur in einer gemessenen Plattenhöhe von 10 mm ca. 540°C, in 
141 mm Höhe liegt sie nur noch bei etwa 400°C (s. A bbildung 2.10). 
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Abbildung 2.10: Temperaturverläufe unterschiedlicher H2-Eintrittskonzentrationen in 
Abhängigkeit von der Plattenhöhe 
• Erst ab einer Wasserstoffeintrittskonzentration von 7 Vol.-% bei einer Strömungs-
geschwindigkeit von 0,25 m/s im Eintritt wurde eine Zündung festgestellt. 
Demgegenüber wurden bei höheren Strömungsgeschwindigkeiten und Wasser-
stoffkonzentrationen von etwa 5 Vol.-% Katalysatortemperaturen höher als 600°C 
erreicht, ohne dass es zu einer Zündung gekommen ist. 
• Ein Einfluss von Wasserdampf auf das Reaktionsgeschehen konnte im unter-
suchten Parameterbereich nicht nachgewiesen werden. 
• Der Einfluss der Sauerstoffkonzentration kann durch das Diffusionskoeffizienten-
verhältnis  
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dargestellt werden. Für den Ausdruck yO2,krit. wird der Begriff ‚kritische Sauerstoff-
konzentration’ eingeführt. In Druckwasserreaktoren, deren Atmosphäre üblicher-
weise nicht inertisiert wird, beträgt der Sauerstoffanteil unter Normalbedingungen 
ca. 21 Vol.-% und liegt damit auch zu Beginn eines schweren Störfalls über der 
maximal zu erwartenden durchschnittlichen globalen Wasserstoffkonzentration 
von ca. 14 Vol.-% [STU99]. Die Wasserstoffkonzentration ist in diesem Fall der 
limitierende Faktor der Reaktion. Da im Laufe eines Störfalls der Sauerstoff 
durch Rekombinatoren abgebaut wird, der Wasserstoff jedoch kontinuierlich 
gemäß den in Kapitel 2.1 genannten Reaktionsgleichungen produziert wird, sinkt 
das Verhältnis Sauerstoff zu Wasserstoff allmählich. Gleichung 2.2 beschreibt 
die Sauerstoffkonzentration, ab der eine Beeinträchtigung der Reaktion infolge 
Sauerstoffmangel einsetzt. Wie Tabelle 2.4 zu entnehmen ist, wurde dies 
allerdings nur für Versuche bei einer Eintrittsgeschwindigkeit von 0,25 m/s unter-
sucht. 
2.5.2 ThAI-Integraldaten 
Für eine weitergehende Validierung des numerischen Modells REKO-DIREKT 
werden experimentelle Daten verwendet, die an der Versuchsanlage ThAI der Firma 
Becker Technologies gewonnen wurden. Für den zu Grunde liegenden Bericht 
wurden im Zusammenhang mit Untersuchungen zu offenen Fragen des Spaltpro-
duktverhaltens im Sicherheitsbehälter auch Rekombinatorexperimente durchgeführt 
[KAN07].  
Bei der Anlage handelt es sich im Wesentlichen um einen zylindrischen Druck-
behälter mit einem Durchmesser von 3,2 m, einer lichten Gesamthöhe von 9,2 m und 
einem Volumen von ca. 60 m³ (s. Abbildung 2.11). Als Rekombinator dient ein 
AREVA-/Siemens-Rekombinator des Typs FR90-150 (s. Abbildung 2.12). Dieser ist 
200 mm breit und 165 mm tief bei einer Gesamthöhe von etwa 1000 mm. In ihm 
befinden sich 15 Katalysatorfolien mit einer Stärke von 0,2 mm (130 x 140 mm). Vor 
den Einlass wurde ein zusätzlicher Kanal von 300 mm Länge angebracht, in dem zur 
Bestimmung der Eintrittsgeschwindigkeit ein Flügelradanemometer, eine Messstelle 
für die Gemischzusammensetzung sowie ein Thermoelement angebracht sind. Im 
Austritt befinden sich eine weitere Gaskonzentrationsmessstelle sowie ein zusätz-
liches Thermoelement. 
Insgesamt dienten fünf Versuche (PAR 1 bis PAR 5) der Untersuchung des Rekom-
binatorverhaltens in Wasserstoff/Luft-Gemischen bei Umgebungstemperatur und ver-
schiedenen Anfangsbedingungen (Druck, H2-Konzentration).  
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Abbildung 2.11: Schematische Darstellung des ThAI-Versuchsbehälters [KAN07] 
Auf Grund der Tatsache, dass das Hauptziel der Untersuchungen nicht das Rekom-
binatorverhalten war, wurde die Versuchsdurchführung nicht auf stationäre Rekom-
binatorbedingungen ausgerichtet, sondern auf ein Erreichen von Zielwerten für 
andere Parameter, wie z. B. dem Druckanstieg im Behälter. Daher wurden mehrmals 
Wasserstoff und Luft nach Versuchsbeginn eingespeist. Als Beispiel für einen 
Versuchsablauf ist in Abbildung 2.13 der zeitliche Verlauf des Versuchs PAR 1 
dargestellt. In ein Luftgemisch bei p = 1,3 bar wird Wasserstoff mehrmals für wenige 
Minuten mit ca. 12 m³N/h eingespeist, so dass am Rekombinatoreintritt kurzzeitig 
etwa 4,5 Vol.-% Wasserstoff vorliegen. Daraufhin wird der Behälterdruck auf 
insgesamt 3 bar erhöht, indem in zwei Intervallen zusätzliche Luft eingebracht wird. 
Anschließend wird wiederum in zwei kurz aufeinander folgenden Abständen Wasser-
stoff hinzugegeben. Dieses Mal steigt die Wasserstoffkonzentration im Rekom-
binatoreintritt kurzzeitig auf etwa 3,6 Vol.-%. 
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Abbildung 2.12: Schematische Darstellung des AREVA-/Siemens-Rekombinators mit 
zusätzlichem vorgesetzten Messkanal nach [KAN07] 
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Abbildung 2.13: Zeitlicher Verlauf PAR 1 [KAN07] 
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3 Theoretischer Hintergrund 
3.1 Kinetik der Wasserstoffumsetzung 
3.1.1 Heterogene Katalyse 
Bei der katalytischen Reaktion dient der Katalysator der Erhöhung der Reaktions-
geschwindigkeit, ohne selbst bei der Reaktion verbraucht zu werden. Dazu wird die 
für eine Reaktion benötigte Aktivierungsenergie ∆EA herabgesetzt [MUE07]. 
Grundsätzlich muss zwischen homogener und heterogener Katalyse unterschieden 
werden. Bei der homogenen Katalyse befinden sich sowohl die Reaktanden als auch 
der Katalysator in gleicher Phase. Der weitaus häufiger vorkommende Fall ist, dass 
sich der Katalysator in einer festen Phase befindet, während die Reaktanden 
gasförmig vorliegen.  
Bei der heterogenen Katalyse mittels metallischer Katalysatoren, wie z. B. die für die 
Wasserstoff-Sauerstoff-Reaktion eingesetzten Elemente Pt und Pd, werden diese 
häufig auf einer porösen Trägersubstanz (z. B. Al2O3) niedergeschlagen. Der Träger 
dient zum einen der Bereitstellung einer großen relativen Oberfläche. Zum anderen 
verringert er die Tendenz der Metalle zum Zusammensintern [EMI05]. In solchen 
Fällen macht der Anteil des eigentlichen Katalysators nur einige Prozente oder sogar 
nur Zehntelprozente der Gesamtmasse aus [BEH10].  
Bei einem umströmten Katalysator bildet sich eine Grenzschicht, der sog. „Film“, in 
der das Geschwindigkeitsfeld in Richtung Festkörper gegen Null läuft [MUE07]. Die 
Prozesse der heterogenen Katalyse können in folgende Teilschritte unterteilt werden 
(s. Abbildung 3.1): 
1. Antransport der Reaktionsedukte durch den Film an die Katalysatoroberfläche 
(Filmdiffusion) 
2. Porendiffusion der Edukte: Stofftransport der Edukte in die Poren durch 
Diffusion 
3. Chemisorption der Edukte aus der Gasphase an die aktiven Zentren  
4. Oberflächenreaktion der Edukte am aktiven Zentrum 
5. Desorption der Produkte vom aktiven Zentrum in die Gasphase 
6. Porendiffusion der Produkte in den Katalysatorfilm 
7. Filmdiffusion der Produkte aus der Grenzschicht in die Gasströmung 
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Die eigentliche Reaktion verläuft während der Teilschritte 3 bis 5, die als Mikrokinetik 
zusammengefasst werden, während die gesamten Teilschritte inklusive Stofftrans-
portvorgänge als Makrokinetik bezeichnet werden [KLE02].  
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Abbildung 3.1: Schematische Darstellung der heterogenen Katalyse nach [MUE07] 
Die Mikrokinetik an den aktiven Zentren kann prinzipiell über zwei verschiedene 
Mechanismen ablaufen. Langmuir und Hinshelwood behaupteten 1921, dass 
zunächst die Edukte in den adsorbierten Zustand übertreten müssen [SCH72], ehe 
die nunmehr adsorbierten Moleküle miteinander reagieren (s. Abbildung 3.2 a). Das 
Produkt liegt zunächst ebenfalls in adsorbierter Form vor, bevor es anschließend 
wieder in die Gasphase übergeht. Voraussetzung für diesen Mechanismus sind 
chemisch und energetisch gleichwertige aktive Zentren, deren Anzahl zeitlich 
konstant ist.  
Eley und Rideal hingegen behaupteten 1943, dass es ausreichen könne, wenn 
lediglich eines der Edukte am Festkörper chemisorbiert, während sich der andere 
Ausgangsstoff noch in der Gasphase befindet. Nach der Reaktion an der Oberfläche 
desorbiert das Produkt wieder in die Gasphase (s. Abbildung 3.2 b). Nach [KEI99], 
[CHO07] und [ERT09] ist heute bekannt, dass beide Mechanismen zwar neben-
einander auftreten, der Langmuir-Hinshelwood-Mechanismus aber von weitaus 
größerer technischer Bedeutung ist. 
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Abbildung 3.2: Reaktionsmechanismen, a) Langmuir-Hinshelwood-Mechanismus 
b) Eley-Rideal-Mechanismus 
Der langsamste Teilschritt kann als geschwindigkeitsbestimmender Schritt der 
Gesamtreaktion betrachtet werden.  
In einem idealen, unbeeinträchtigten System ist die katalytische Reaktion lediglich 
von der Mikrokinetik abhängig ist; Film- und Porendiffusion spielen keine Rolle 
[KLE02, BEH10]. In der Realität hingegen ist die Reaktion auch von der Makrokinetik 
abhängig. Die Intensität des Einflusses der Film- und Porendiffusion auf die effektive 
Reaktionsgeschwindigkeit hängt nach [LEV99] und [MUE07] von unterschiedlichen 
Faktoren ab: 
• Katalysatoreigenschaften, 
o Geometrie, 
o Porendurchmesser, 
o Porentiefe, 
o Homogenität, 
• Gasgemischeigenschaften, 
o Temperatur, 
o Druck, 
o Gemischzusammensetzung, 
o Stoffeigenschaften, 
o Strömungsbedingungen. 
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3.1.2 Reaktionskinetik 
Wie bereits in Abschnitt 3.1.1 erwähnt, hängt die Reaktionsgeschwindigkeit bzw. die 
Reaktionsrate einer chemischen Reaktion von der Temperatur, den Stoffkonzen-
trationen und im Falle der Katalyse von den Katalysatoreigenschaften ab.  
Die Reaktionsrate einer chemischen Reaktion r· kann in Form eines empirischen An-
satzes geschrieben werden, der auch als formalkinetischer Geschwindigkeitsansatz 
bezeichnet wird [KRA04]: 
∏=
i
n
i
ickr& . Gl. 3.1 
Dabei ist k als Geschwindigkeitskoeffizient definiert und ci beschreibt die Stoffkon-
zentration der Komponente i Der Ausdruck ni beschreibt die individuelle Ordnung der 
einzelnen Reaktionspartner, und dessen Summe Σni wird auch als die Ordnung einer 
Reaktion n bezeichnet. Der Geschwindigkeitskoeffizient k wird durch die Arrhenius-
Gleichung beschrieben:  
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mit: 
k0: Frequenzfaktor,  
EA: Aktivierungsenergie [J/mol], 
R: Universelle Gaskonstante ≈ 8,314 [J/(K·mol)], 
T: Absoluttemperatur [K]. 
Für das Gesamtsystem, bestehend aus An- und Abtransport der Reaktanden bzw. 
der Produkte durch Diffusion und chemischer Reaktion, wird der resultierende 
effektive Geschwindigkeitskoeffizient keff eingeführt, dessen Temperaturabhängigkeit 
in Abbildung 3.3 dargestellt ist.  
Für unterschiedliche Reaktionstemperaturen werden im Folgenden qualitativ nach 
[MUE07] und [HAG04] drei Bereiche unterteilt:  
Kinetischer Bereich: Im Bereich niedriger Ausgangstemperaturen sorgt eine 
Temperaturerhöhung für einen exponentiellen Anstieg der Reaktionsgeschwindigkeit 
nach Arrhenius (s. Gleichung 3.2). Der Konzentrationsgradient im Innern des Kataly-
sators ist lediglich aufgrund der Mikrokinetik schwach ausgeprägt. Die Stoffkonzen-
trationen im Film und im Strömungskern sind identisch, und die Transportvorgänge 
sind reaktions- oder kinetisch kontrolliert. 
Porendiffusionsbereich: Während die Geschwindigkeit der chemischen Reaktion bei 
steigender Temperatur weiter nach Arrhenius exponentiell ansteigt, nimmt der Ein-
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fluss der Porendiffusion auf den Gesamtprozess zu. Es kommt zu einem Konzentra-
tionsabfall der Edukte im Katalysator. Die Gesamtreaktionsgeschwindigkeit oder 
auch effektive Reaktionsgeschwindigkeit nimmt gegenüber dem kinetischen Bereich 
ab. 
Filmdiffusionsbereich: Bei weiterer Temperaturerhöhung nimmt der Einfluss der Film-
diffusion zu. Schließlich findet nur noch an der äußeren Oberfläche eine chemische 
Reaktion statt; Porendiffusion fehlt. Die effektive Reaktionsgeschwindigkeit wird 
durch den Stofftransport durch den Film geprägt, Es handelt sich um eine diffusions-
kontrollierte Reaktion. 
Steigt die Temperatur weiter an, wird die Aktivierungsenergie für die nicht kataly-
sierte Reaktion zur Verfügung gestellt, und der Katalysator wird für die weitere 
Reaktion nicht mehr benötigt.  
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Abbildung 3.3: Temperaturabhängigkeit der heterogenen Katalyse nach [BAH08] 
Bereits 1954 stellten Garber und Peebles [GAR54] fest, dass die Reaktion eines 
Wasserstoff/Sauerstoffgemischs, welches durch einen mit Platinkugeln gefüllten 
Festbettreaktor geführt wird, diffusionskontrolliert abläuft. Darüber hinaus wurden 
bereits experimentelle Untersuchungen zum Einfluss der verschiedenen Konzen-
trationsverhältnisse durchgeführt und z. B. kritische Sauerstoff- bzw. Wasserstoffkon-
zentrationen anhand der Diffusionskoeffizienten ermittelt (vergleiche Kapitel 2.5.1, 
4.1.3.2).  
34 3 Theoretischer Hintergrund 
Behrendt et al. [BEH96] konnten anhand von Versuchen mit einem Wasserstoff/Luft-
gemisch, welches über eine Platinfolie geführt wurde, nachweisen, dass kurz nach 
Beginn der katalytischen Reaktion diese diffusionskontrolliert verläuft. Das gleiche 
Ergebnis wurde auch mittels einer Palladiumfolie erzielt. 
Anhand von experimentellen Untersuchungen am Forschungszentrum Jülich wurde 
die Diffusionskontrolle bei der heterogenen Katalyse von Wasserstoff und Sauerstoff 
an einem Pt-Katalysator sowohl für Katalysatorbleche als auch für katalytisch 
beschichtete Edelstahlnetze bestätigt [REI99].  
Daraus folgt, dass sich das Reaktionsgeschehen in Rekombinatoren, die eine 
ausreichende Katalysatortemperatur erreicht haben, durch Stoffübergangsgesetze 
beschreiben lässt, während die Mikrokinetik vernachlässigt werden kann. 
3.2 Stoff- und Wärmetransport im Rekombinator 
In einem Rekombinator treten sowohl Transportvorgänge für Wärme- als auch Stoff-
übertragung auf. Im Folgenden sollen sowohl Ansätze zur Berechnung von Platten- 
als auch für Netzkatalysatorelemente dargestellt werden. Zunächst erfolgen einige 
Grundlagen zur Stoff- und Wärmeübertragung. 
3.2.1 Wärmeübertragung 
Unter dem Begriff „Wärmeübertragung“ versteht man den Transport einer Wärme-
menge von einer Stelle im Raum zu einer anderen. Diese Art des Energietransports 
kann auf drei unterschiedlichen Wegen erfolgen [BAE06]: 
• Wärmeübertragung durch Wärmeleitung, 
• Wärmeübertragung durch Konvektion, 
• Wärmeübertragung durch Strahlung. 
Prinzipiell treten bei allen technischen Anwendungen alle drei Formen der Wärme-
übertragung in unterschiedlicher Ausprägung auf. Für die quantitative Beschreibung 
eines Systems müssen daher die drei Arten der Wärmeübertragung getrennt 
voneinander behandelt werden [STU00].  
3.2.1.1 Wärmeleitung 
Wärmeleitung tritt sowohl in festen als auch in ruhenden Fluiden auf und erfolgt 
ausschließlich über den Energietransport zwischen zwei benachbarten Teilchen 
(Molekülen bzw. Atomen), die dabei (im Mittel) ihre lokale Position nicht verändern. 
Wärmeübertragung durch Wärmeleitung wird durch das Fourier-Gesetz beschrieben: 
ϑλ grad⋅−=q& . Gl. 3.3 
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Dabei beschreibt q· die Wärmestromdichte, grad ϑ das Temperaturgefälle zwischen 
zwei Punkten und λ stellt die Wärmeleitfähigkeit des Wärme transportierenden 
Mediums dar. Sie ist von der Temperatur, dem Druck und in Gemischen von der 
Zusammensetzung abhängig [BAE06]. Diese Schreibweise setzt voraus, dass die 
Wärme nur eindimensional übertragen wird, nämlich orthogonal zur Oberfläche mit 
konstanter Temperatur (Isothermen). Für die weiteren Betrachtungen reicht diese 
Vereinfachung mit ausreichender Genauigkeit aus. 
3.2.1.2 Wärmeübertragung durch Konvektion 
Im Gegensatz zur Wärmeleitung wird bei der Konvektion die Energie über die Mole-
külbewegung in einem Fluid transportiert. Daher kann Konvektion nur in strömenden 
Medien stattfinden und geht bis auf den Fall der Temperaturgleichheit im gesamten 
sich bewegenden Fluid immer mit Wärmeleitung einher. Diese Kopplung wird auch 
als Wärmeübergang bezeichnet. Es gibt zwei Arten der Konvektion, deren Unter-
schied in der Ursache der Strömung liegt. Durch Temperaturgradienten in einem 
Fluid herrschen an den verschiedenen Orten unterschiedliche Dichten. Sind aus-
schließlich diese Dichteunterschiede für die Ausbildung der Strömung verantwortlich, 
spricht man von „freier Konvektion“. Wird das Fluid durch ein Druckgefälle, z. B. 
durch einen Ventilator von außen angetrieben, so spricht man von „erzwungener 
Konvektion“ [BAE06]. 
Allgemein kann der konvektive Wärmeübergang durch das Newtonsche Abkühlungs-
gesetz wiedergegeben werden [KRA04]: 
TAQ ∆⋅⋅≡ α& , Gl. 3.4 
wobei Q· den durch Wärmeübergang auftretenden Energiestrom, A die Grenzfläche, 
∆T die Temperaturdifferenz zwischen den beiden Phasen und α den Wärmeüber-
gangskoeffizienten beschreiben. Vor allem der Wärmeübergangskoeffizient ist im All-
gemeinen nicht konstant, sondern lokal und bei instationären Vorgängen auch zeit-
lich veränderlich. Er ist von der Strömung, von den Stoffeigenschaften des Fluids und 
von der geometrischen Gestalt der Wärme übertragenden Oberfläche abhängig 
[BAE06]. Er ist direkt verknüpft mit der Nusselt-Zahl: 
λ
α hdNu ⋅≡ ,  Gl. 3.5 
die auch als dimensionsloser Wärmeübergangskoeffizient bezeichnet wird [VDI06]. 
Der hydraulische Durchmesser dh dient dazu, Berechnungen an nicht kreisrunden 
Querschnitten durchführen zu können und wird aus dem Quotienten vom vierfachen 
Strömungsquerschnitt A und dem Umfang U gebildet: 
U
Ad h
⋅
=
4
. Gl. 3.6 
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Die Nusselt-Zahl selber ist wiederum anwendungsspezifisch und kann durch weitere 
Kennzahlen wiedergegeben werden, auf deren Definition in den entsprechenden 
Kapiteln näher eingegangen wird.  
3.2.1.3 Wärmeübertragung durch Strahlung 
Während die ersten beiden Arten der Wärmeübertragung stets an das Vorhanden-
sein von Materie gebunden sind, erfolgt die Wärmeübertragung durch Strahlung über 
elektromagnetische Wellen. Ein Teil der inneren Energie eines Körpers wird in elek-
tromagnetische Wellen umgewandelt. Treffen diese Wellen auf einen anderen 
Körper, werden sie dort entweder absorbiert, reflektiert oder bei transparenten Kör-
pern durchgelassen [INC02]. Entscheidend für die Wärmeübertragung durch 
Strahlung ist die Absorption der emittierten elektromagnetischen Wellen durch 
andere Stoffe und deren Umwandlung in innere Energie. Die Wärmestrahlung durch 
Emission kann durch den Ausdruck 
4TqS ⋅⋅= εσ&  Gl. 3.7 
beschrieben werden, wobei σ die Stefan-Boltzmann-Konstante darstellt, deren Wert 
bei 5,67·10-8 W/(m²·K4) liegt. Aus der Gleichung geht hervor, dass die Wärme-
strahlung u. a. von der vierten Potenz der Absoluttemperatur T des Strahlers 
abhängig ist. Bei einem als „schwarzer Körper“ definierten Strahler erreicht die 
Wärmestromdichte den Maximalwert; Er absorbiert die gesamte auf ihn einfallende 
Strahlung. Im realen Fall erreicht die Wärmestromdichte nicht den Maximalwert. Dies 
wird in Gleichung 3.8 durch den Emissionsgrad ε berücksichtigt. Er ist vom Material, 
von der Oberflächenbeschaffenheit und von der Temperatur abhängig und liegt stets 
zischen 0 und 1 [BÖC06].  
Bei der Wärmeübertragung durch Strahlung findet in der Regel ein Strahlungsaus-
tausch zwischen mehreren Körpern statt. Dies bedeutet im Fall von zwei neben-
einander angebrachten Körpern mit unterschiedlicher Temperatur, die durch ein Gas 
getrennt sind, dass sowohl der Körper mit höherer Temperatur als auch der andere 
Körper Strahlung emittieren, absorbieren und eventuell einen Teil der Strahlung 
hindurchlassen. Selbst das Gas absorbiert und emittiert einen geringen Teil der 
Strahlung. Diese sog. „Gasstrahlung“ wird jedoch erst bei hohen Temperaturen für 
technische Anwendungen bedeutend, z. B. in der Feuerungstechnik [BAE06].  
3.2.2 Stoffübertragung 
Sowohl die Wärmeübertragung (ausgenommen Wärmestrahlung) als auch die Stoff-
übertragung sind Transportprozesse, die durch Molekülbewegungen hervorgerufen 
werden [INC02]. Während bei der Wärmeübertragung die Stoßenergie zwischen den 
Molekülen für den Transportprozess ausschlaggebend ist, erfolgt bei der Stoffüber-
tragung dieser Transport über die Ortsveränderung der Moleküle selber. Existieren in 
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einem abgeschlossenen System Konzentrationsunterschiede zwischen zwei Kompo-
nenten, so werden diese durch Diffusion ausgeglichen [KRA04].  
Der konvektive Stoffübergang erfolgt grundsätzlich analog zum konvektiven Wärme-
übergang nach Gleichung 3.4: 
TR
pc
ACAn gesii
⋅
⋅∆
⋅⋅=∆⋅⋅≡ ββ& , Gl. 3.8 
mit n· als Stoffstrom einer Komponente i, β als anwendungsspezifischer Transport-
koeffizient und A als Grenzfläche. Das Konzentrationsgefälle ∆C kann durch die 
Konzentrationsdifferenz ∆c, den Gesamtdruck pges, die allgemeine Gaskonstante R 
und die Absoluttemperatur T des Systems beschrieben werden [KRA04].  
Zur Bestimmung des Transportkoeffizienten β kann analog zum Wärmeübergangs-
koeffizienten α und der Nusselt-Zahl die dimensionslose Sherwood-Zahl Sh verwen-
det werden:  
AB
h
D
dSh ⋅≡ β . Gl. 3.9 
Anstelle der Wärmeleitfähigkeit λ wird jedoch der Diffusionskoeffizient D zwischen 
zwei Stoffen A und B verwendet [CHR10]. 
Im Folgenden werden einige weitere dimensionslose Kennzahlen eingeführt, mit 
deren Hilfe Wärme- und Stoffübertragungsprobleme dargestellt und gelöst werden 
können. Zur Beschreibung strömungstechnischer Anwendungen spielt die Reynolds-
Zahl eine wichtige Rolle, die das Verhältnis von Trägheits- zu Zähigkeitskräften 
darstellt [STE07]: 
ν
hduRe ⋅≡ , Gl. 3.10 
mit der mittleren Fluidgeschwindigkeit ū und der kinematischen Viskosität ν, die ein 
Maß für die Zähflüssigkeit eines Fluids darstellt.  
Das Verhältnis zwischen kinematischer Viskosität und Temperaturleitfähigkeit a wird 
durch die Prandtl-Zahl dargestellt [STE07]: 
λ
ην Pc
a
Pr ⋅=≡ , Gl. 3.11 
deren analoger Partner der Stoffübertragung die Schmidt-Zahl ist, die das Verhältnis 
von konvektivem zu diffusivem Stofftransport beschreibt [CHR10]: 
ABD
Sc ν≡ . Gl. 3.12 
38 3 Theoretischer Hintergrund 
Zur quantitativen Bewertung von Stoffübergangsproblemen können Analogien zum 
konvektiven Wärmeübergang verwendet werden. Voraussetzung dafür sind Überein-
stimmungen im formalen Aufbau der verwendeten Gleichungen sowie bei den 
Anfangs- und Randbedingungen. Nachfolgend werden einige Voraussetzungen nach 
[BRA71] aufgelistet: 
• geometrische Ähnlichkeit, 
• gleiche Strömungsfelder: innerhalb der Temperatur- und Partialdruckfelder nur 
geringe Gradienten, 
• äquimolare Diffusion, 
• lediglich Fouriersche und Ficksche Transportströme. 
Ficksche Diffusion liegt vor, wenn lediglich aufgrund eines Konzentrationsgefälles ein 
Stofftransport erfolgt [CHR10]. 
Im vorliegenden Fall der heterogenen Katalyse von Wasserstoff mit Sauerstoff 
handelt es sich um eine nichtäquimolare Diffusion, da durch die chemische Reaktion 
( ) kJ,KH,OHOH R 82241298 2
1
222 −=∆→+  Gl. 3.13 
der Eduktstrom größer ist als der Produktstrom. Streng genommen trifft daher die 
Analogie zwischen konvektivem Wärme- und Stoffübergang nicht zu. Mit hinreichen-
der Genauigkeit kann sie dennoch angewandt werden, da die Partialdrücke der 
diffundierenden Stoffströme klein sind im Vergleich zum Gesamtdruck des Gemischs 
[BRA71]. 
3.2.3 Stoff- und Wärmeübergang im ebenen Spalt 
Im späteren Verlauf der Arbeit wird ein Plattenrekombinator betrachtet, dessen Stoff- 
und Wärmeübertragungsvorgänge zwischen zwei Katalysatorblechen vereinfacht 
durch einen ebenen Spalt abgebildet werden können.  
Ebene Platten, die einen Spalt erzeugen, können mit unterschiedlichem Neigungs-
winkel zur Strömungsrichtung ausgerichtet sein. Zur Beschreibung des Stoff- und 
Wärmeübergangs in einem Rekombinator mit Katalysatorblechen sollen zwei 
parallele, vertikal ausgerichtete Platten betrachtet werden [BRA71], die einen ebenen 
Spalt bilden, der zwangsdurchströmt wird. 
Die Strömung kann unterteilt werden in eine Hauptströmung, in der angenommen 
wird, dass keine Reibungswiderstände auftreten und einen reibungsbehafteten Be-
reich, der als Grenzschicht mit der Dicke δ bezeichnet wird [BAE06]. Grundsätzlich 
gibt es drei Formen von Grenzschichten: Temperatur-, Geschwindigkeits- sowie Kon-
zentrationsfelder, die in Abbildung 3.4 für eine ebene Wand dargestellt sind. Für den 
3 Theoretischer Hintergrund  39 
 
Fall des ebenen Spalts muss berücksichtigt werden, dass mit abnehmender Spalt-
breite die gegenseitige Beeinflussung der gegenüberliegenden Grenzschichten zu-
nimmt. 
Die Ausprägungen der jeweiligen Grenzschichtdicken sind stark vom Strömungs-
verhalten abhängig. Bei laminarer Strömung unterscheidet man drei Fälle: 
1. ausgebildetes Geschwindigkeits- und Konzentrations-/Temperaturprofil 
2. ausgebildetes Geschwindigkeitsprofil und unausgebildetes Konzentrations-
/Temperaturprofilprofil 
3. Geschwindigkeits- und Konzentrations-/Temperaturprofil sind unausgebildet 
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Abbildung 3.4: Geschwindigkeits-, Temperatur- und Konzentrationsverläufe bei 
konvektivem Wärme- und Stoffübergang an einer senkrechten Wand 
mit heterogener diffusionskontrollierter Reaktion nach [KRA04] 
Bei der Wärmeübertragung spielen das Geschwindigkeits- und das Temperaturprofil 
eine Rolle, während bei der Stoffübertragung anstatt des Temperaturprofils das 
Konzentrationsprofil betrachtet wird. Für die drei o. g. Fälle gelten unterschiedliche 
Ansätze zur Berechnung der Nusselt- und Sherwood-Zahlen. Im Folgenden werden 
die Korrelationen aus dem VDI-Wärmeatlas [VDI06] für den beidseitig beheizten 
ebenen Spalt dargestellt. Da Analogie zwischen Wärme- und Stofftransport voraus-
gesetzt wird, werden nur die Gleichungen für die Nusselt-Zahl angegeben. Diese 
Gleichungen können durch Austausch der Prandtl- durch die Schmidt-Zahl auch zur 
Berechnung der Sherwood-Zahl verwendet werden. Für Betrachtungen des 
gesamten Kanals werden gemittelte Kennzahlen (Index m) angegeben. Durch Diffe-
renzieren kann daraus die lokale Nusselt-Zahl (Index x) ermittelt werden. Eine cha-
rakteristische Größe für den thermischen Einlauf ist das Produkt Re·Pr·dh/L.  
Im Fall voll ausgebildeter Grenzschichten kann für die betrachteten Rand-
bedingungen sowohl für die mittlere als auch für die lokale Nusselt- bzw. Sherwood-
Zahl ein Endwert von 7,541 verwendet werden: 
541,7NuNu 1,x1,m == . Gl. 3.14 
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Findet eine Beheizung bzw. der Stoffübergang erst nach einer gewissen Einlauflänge 
statt, so kann sich bereits eine hydrodynamische Grenzschicht ausbilden, während 
das Temperatur- bzw. das Konzentrationsprofil noch unausgebildet ist. In diesem Fall 
können folgende Beziehungen herangezogen werden: 
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Hierin bedeuten L die gesamte Lauflänge (Höhe des Katalysatorblechs) und x steht 
für die lokalen Bedingungen an einem beliebigen Ort entlang der Oberfläche. Der 
Gültigkeitsbereich wird mit 20 < Re·Pr·dh/L < 200 angegeben. 
Wird der Spalt von Beginn an beheizt, tritt Fall 3 ein und die entsprechenden 
Gleichungen lauten: 
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Mit ausreichender Genauigkeit kann Gleichung 3.18 durch den Ausdruck  
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ersetzt werden. 
Zur kontinuierlichen Beschreibung sowohl der lokalen als auch der gemittelten 
Nusselt-Zahl kann folgende Gleichung verwendet werden: 
( ) 31333231 NuNuNuNu ++= . Gl. 3.20 
Für den Fall der turbulenten Strömung (Re > 2300) ändern sich das Strömungsprofil 
und damit die Stoff- und Wärmeübergangsgesetze. Im gesamten Rekombinator 
können sowohl laminare als auch turbulente Strömungsprofile auftreten. Da für das 
Reaktionsgeschehen lediglich der Bereich der Katalysatorelemente eine Rolle spielt 
und hier nur laminare Strömungsprofile zu erwarten sind, kann an dieser Stelle auf 
eine Darstellung der Gesetzmäßigkeiten für turbulente Geschwindigkeitsprofile 
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3.2.4 Stoff- und Wärmeübergang an durchströmten Netzen 
Für unterschiedliche Geometrien, fluiddynamische Zustände und Gemische lassen 
sich in der Literatur Ausdrücke zur Beschreibung der Wärme- und Stoffübertragungs-
gesetze für umströmte Körper finden [INC02], [KNU77], [STU00]. Diese basieren in 
der Regel auf den Beziehungen, die im vorherigen Kapitel beschrieben wurden. 
Allgemein gilt demnach: 
nm PrReaNu ⋅⋅= , Gl. 3.21 
und bei Annahme von Analogie zwischen Stoff- und Wärmeübertragung ent-
sprechend 
nm ScReaSh ⋅⋅= . Gl. 3.22 
Der Vorfaktor a bzw. die Exponenten m und n müssen experimentell ermittelt werden 
[CHR10].  
Bei Annahme eines ausgebildeten Strömungsprofils und einer unausgebildeten 
Temperatur-/Konzentrationsgrenzschicht gilt für die Nusselt-Zahl: 
( )mPrReaNu ⋅⋅= , Gl. 3.23 
bzw. für die Sherwood-Zahl 
( ) mm PeaScReaSh ⋅=⋅⋅= . Gl. 3.24 
Darin wird das Produkt aus Re und Sc auch als Peclet-Zahl Pe bezeichnet.  
Im Rahmen von Grundlagenuntersuchungen zu katalytisch beschichteten Netzen 
wurden am Forschungszentrum Jülich bereits Versuche zur Bestimmung von a und 
m durchgeführt [REI99]. Zur Berücksichtigung der Netzgeometrie wurde ein zusätz-
licher Faktor λ eingeführt, der das Verhältnis von Maschenweite zu Drahtdurch-
messer beschreibt. Die ermittelten Beziehungen lauten: 
( ) 93,0Pe121,0Sh ⋅⋅= λ  für 7,6Pe6,1 ≤⋅≤ λ , Gl. 3.25 
( ) 56,0Pe246,0Sh ⋅⋅= λ  für 9,14Pe7,6 ≤⋅≤ λ . Gl. 3.26 
Diese sind aufgrund der eingesetzten Messtechnik nur bedingt aussagekräftig, liefern 
jedoch einen ersten theoretischen Ansatz zur Beschreibung der Kennzahlen. 
3.3 Kaminströmung durch einen Rekombinator 
Im Folgenden werden die Beziehungen und Herleitungen nach [UNG88] verwendet. 
Wie in Kapitel 3.2.1 erwähnt, sind für Naturkonvektionsströmungen Dichteunter-
schiede verantwortlich, die in der Regel durch unterschiedliche Temperaturen hervor-
gerufen werden. Für eine maximale Ausnutzung dieses Effekts werden Kamine ver-
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wendet. Ein Kamin ist ein senkrecht zum Schwerefeld ausgerichtetes Rohr, das an 
beiden Enden geöffnet ist. Wenn die Dichte des Fluids im Inneren des Kamins 
geringer als die Dichte in der Umgebung ist, stellt sich eine Strömung von Kaminfuß 
zu Kaminkopf ein. In Abbildung 3.5 sind die für stationäre Bedingungen auf die Fluid-
säule einwirkenden Kräfte dargestellt. 
 
Abbildung 3.5: Kräfte und Zustandsgrößen der reibungsfreien Kaminströmung 
3.3.1 Reibungsfreie Kaminströmung 
Die Zustandsgrößen des Fluids im Kamin werden zunächst als konstant angenom-
men. Eine Anpassung an die realen Bedingungen wird im späteren Verlauf vorge-
nommen. 
Zur Berechnung des sich einstellenden Massenstroms wird zunächst der eindimen-
sionale Impulssatz angewandt: 
∑=⋅−⋅ iFumum 0&& . Gl. 3.27 
Die Geschwindigkeit u steht hierbei für die Geschwindigkeit in der Höhe x, der Index 
0 bezeichnet die Zustände im Eintritt. Setzt man die auf den Kamin wirkenden Kräfte 
Fi ein, erhält man 
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( ) xAgA)x(p)0(pumum 0 ρ−−′=⋅−⋅ && . Gl. 3.28 
Der Ruhedruck p0 ist gleich der Summe aus dem statischen Druck am Kaminfuß 
p’(0) und dem dynamischen Druck, so dass nach Bernoulli gilt: 
2
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0 u2
p)0(pu
2
)0(pp ρρ −=′⇔+′= . Gl. 3.29 
Einsetzen von Gl. 3.29 in Gl. 3.28 und Auflösen nach p(x) führt zu: 
xgup
A
)uu(m)x(p ρρ −−+−−= 20000 2
&
. Gl. 3.30 
Mit der Kontinuitätsgleichung  
Aum ρ=&  Gl. 3.31 
erhält man 
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Es sei ∆p(x) die Differenz zwischen Umgebungsdruck und dem Druck im Inneren des 
Kamins in der Höhe x: 
( ) )x(pxgp)x(p −−=∆ 00 ρ . Gl. 3.33 
Einsetzen von Gl. 3.32 führt zu 
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Am Kaminkopf strömt das Fluid tangential zur Kaminwand aus. Da orthogonal zu 
Stromlinien der Druck konstant ist, bedeutet dies, dass die Druckdifferenz ∆p am 
Kaminkopf verschwindet. Aus dieser Abströmbedingung ∆p (x=H) = 0 folgt: 
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Gl. 3.35 
Die so gewonnene Gleichung 3.35 wird in der Literatur als Umlaufgleichung 
bezeichnet. Sie ist in dieser Form für den reibungsfreien Fall und für konstante 
Zustandsgrößen im Kamin gültig. 
3.3.2 Reibungsbehaftete Kaminströmung 
In der Realität treten Reibungsverluste auf, wenn ein Fluid einen Körper durchströmt. 
Die Rekombinatorbleche werden z. B. in einem Gehäuse montiert, welches zum 
einen der Ausbildung einer Kaminströmung, zum anderen dem Schutz vor mecha-
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nischen Belastungen und sonstigen Umgebungseinflüssen dient. Die Strömung 
zwischen den Katalysatorelementen und die Austrittsgeometrie müssen ebenfalls 
berücksichtigt werden. Die Summe dieser Einflüsse wird im Allgemeinen als Druck-
verlust ∆pR angegeben. Die Erweiterung des Impulssatzes für Kaminströmungen 
(Gleichung 3.28) um ∆pR führt nach [UNG88] zu: 
( ) ApAxgA)x(p)(pumum R∆−−−′=⋅−⋅ ρ00&& . Gl. 3.36 
Wird ein Körper der Länge H mit konstantem hydraulischem Durchmesser dh durch-
strömt, so kann ∆pR durch 
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u
d
Hp
h
R
ρξ=∆  Gl. 3.37 
bestimmt werden. Der Faktor ξ wird als Widerstands- oder Reibungsbeiwert 
bezeichnet. 
Für einen rechteckigen Querschnitt mit den Seitenlängen b und z (s. Abbildung 3.6) 
erhält man für den hydraulischen Durchmesser:  
)zb(
zbdh +
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4
. Gl. 3.38 
Ersetzt man in Gleichung 3.37 die mittlere Fluidgeschwindigkeit ū durch den 
Ausdruck 
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= , Gl. 3.39 
so erhält man  
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ξ=∆ . Gl. 3.40 
Dieser Term für ∆pR kann nun in Gleichung 3.36 eingesetzt werden:  
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Nach Umformen und Einsetzen erhält man für den reibungsbehafteten Massenstrom 
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Abbildung 3.6: Geometrische Größen des Strömungskanals 
Aufgrund der Ergebnisse bereits durchgeführter Rechnungen unter Bedingungen, die 
denen bei Naturkonvektion sehr nahe sind [BÖH07], ist zwischen den Rekombinator-
blechen lediglich eine laminare Strömung zu erwarten. Dagegen ist aufgrund des 
erheblich größeren hydraulischen Durchmessers im Gehäuse ein Umschlagen in 
eine turbulente Strömung möglich, wenn die Reynoldszahl 
2300Re >=
ν
hdu
 Gl. 3.43 
wird. Für eine ausgebildete laminare Strömung in einem Kreisrohr beträgt der 
Reibungsbeiwert nach [VDI06]:  
Re
6464
,
==
duKlam
νξ . Gl. 3.44 
Die für die Gültigkeit dieser Gleichung notwendige Bedingung einer absoluten 
Rauhigkeit von K ≤ 0,07 mm wird sowohl für das Gehäuse als auch für den Spalt 
zwischen zwei Katalysatorplatten als erfüllt betrachtet, da Gleichung 3.44 nach 
[VDI06] auch für leicht angerostete Stahl- und Gusseisenrohre angewendet werden 
darf. Besitzt der durchströmte Körper einen rechteckigen Querschnitt, so kann der 
zugeordnete Reibungsbeiwert durch Multiplizieren von ξlam,K mit einem Faktor φ 
gewonnen werden [VDI06]:  
Re
64
,
ϕξϕξ == Klamlam . Gl. 3.45 
Der Faktor φ ist dabei lediglich von der Geometrie des Querschnitts abhängig. Er ist 
eine Funktion des Seitenverhältnisses S = b/z. Tabellierte Werte für φ können 
[IDE94] entnommen werden und sind in Tabelle 3.1 dargestellt. 
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Tabelle 3.1: Faktor φ für verschiedene Seitenverhältnisse S 
S 0 0,1 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0 
ϕ  1,50 1,34 1,20 1,02 0,94 0,90 0,89 
Dabei entspricht S = 1 einem quadratischen Querschnitt und S = 0 dem Grenzfall 
unendlich breiter, paralleler Platten. Für die numerische Umsetzung werden die 
Werte aus Tabelle 3.1 in eine stetige Funktion in Form eines Polynoms umge-
wandelt:  
( ) 5187461025276040 23 ,S,S,S,S +⋅−⋅+⋅−=ϕ . Gl. 3.46 
Für turbulente Strömungen mit 1·103 < Re < 1·105 gilt nach [VDI06] für glatte Rohre 
mit beliebigem Querschnitt:  
4
31640
Re
,
turb =ξ . Gl. 3.47 
Generell gilt nach Gleichung 3.40 für alle Druckverlustquellen (Index i)  
2
22
1
i
iii,h
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ii mAd
Hp &
ρ
ξ=∆ , Gl. 3.48 
wobei zwischen dem Massenstrom zwischen zwei Katalysatorblechen und dem 
gesamten Rekombinatormassenstrom zwischen N Blechen zu unterscheiden ist. Es 
gilt 
mNmGes && ⋅= . Gl. 3.49 
Daher ist für die Druckverluste im Gehäuse und am Austritt der Ausdruck 
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1
mN
Ad
Hp
iii,h
i
ii &ρ
ξ=∆ . Gl. 3.50 
zu verwenden. Der Reibungsbeiwert ξi  muss dabei für jeden betrachteten Druck-
verlustterm einzeln nach Gleichung 3.45 bzw. 3.47 berechnet werden. Mit Einführung 
der Widerstandsvariable ω mit  
2mp ii &ω=∆  Gl. 3.51 
und 
2
22
1 N
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H
iii,h
i
ii ρ
ξω =  Gl. 3.52 
können weitere Druckverlustquellen hinzugefügt werden (z. B. Katalysator-
halterungen). Einsetzen in Gleichung 3.42 führt zur modifizierten Umlaufgleichung:  
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Für das rechteckige Gehäuse mit  
HG: Höhe von der Oberkante der REKO Platten bis zum Auslass, 
BG: Breite, 
ZG : Tiefe, 
dh,G: hydraulischem Durchmesser, 
ρG: Dichte des Fluids, 
gilt für ωG:  
2
222
1 N
ZBd
H
GGGG,h
G
GG ρ
ξω = . Gl. 3.54 
Dabei kann ξG nach Gleichung 3.45 bzw. 3.47 berechnet werden. Die dafür benötigte 
Reynolds-Zahl ist auf den hydraulischen Durchmesser des Gehäusequerschnitts zu 
beziehen. 
Darüber hinaus kommt es am Austritt des Gases aus dem Gehäuse zu einem 
weiteren Druckverlust. Aufgrund der hohen Anzahl verschiedener Austrittsformen 
(z. B. Gitter, Umlenkung, Geometrie) wird der Geometriefaktor ζA eingeführt: 
A
A
AA d
Hξζ = , Gl. 3.55 
so dass gilt: 
2
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2
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AA NZB2
1
ρ
ζω = . Gl. 3.56 
ζA muss dabei für die jeweilige Auslassgeometrie vorgegeben werden. Für einen 
Auslass gemäß Abbildung 3.7, bei dem die Austrittsfläche gleich der Querschnitts-
fläche des Gehäuses ist, kann nach [IDE94] ζA ≈ 3 angenommen werden. 
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Abbildung 3.7: Beispiel für eine Auslassöffnung 
Für die Validierung der modifizierten Umlaufgleichung 3.53 werden experimentelle 
Parameterstudien am Prüfstand REKO-PLEX durchgeführt. 
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4 Experimentelle Untersuchungen 
Im Rahmen der Optimierung des Katalysatormodells von REKO-DIREKT und zur 
Überprüfung der Anwendbarkeit des Kaminmodells wurden zwei Versuchsanlagen 
eingesetzt: 
• REKO-3: Untersuchungen der Wasserstoffumsetzung an Katalysator-
blechen, 
• REKO-PLEX: Untersuchungen der Kaminströmung an ebenen, elektrisch 
beheizten Blechen. 
Die Anlagen befinden sich im Wasserstofflabor des IEF-6 der Forschungszentrum 
Jülich GmbH. 
4.1 REKO-3 
4.1.1 Versuchsaufbau 
Der Prüfstand REKO-3 dient der experimentellen Untersuchung der Rekombination 
von Wasserstoff mit Luftsauerstoff zu Wasserdampf an Katalysatorblechen bei Um-
gebungsdruck. Sein Aufbau stellt modellhaft einen Ausschnitt eines konventionellen 
Rekombinators dar, so dass unter definierten Randbedingungen Stoff- und Wärme-
übertragungsvorgänge anhand des Rekombinatorausschnitts detailliert untersucht 
werden können, die Rückschlüsse auf das Betriebsverhalten von Rekombinatoren 
erlauben.  
Die wichtigsten Mess- und Regelgrößen sind: 
• Katalysatortemperaturen an verschiedenen Katalysatorpositionen, 
• Gastemperaturen im Ein- und Austritt, 
• Gaszusammensetzung am Eintritt sowie zwischen zwei Katalysatorblechen, 
• Anströmgeschwindigkeit. 
REKO-3 besteht im Wesentlichen aus einem vertikal stehenden Rechteckkanal 
(2 mm Stahlblech), der auf einem mit einer Öffnung versehenden Tisch montiert ist 
und als Strömungskanal fungiert (s. Abbildung 4.1). Der Strömungsquerschnitt 
beträgt 46 x 146 mm². Die einzelnen Gaskomponenten werden mittels Massendurch-
flussreglern der Firma Bronkhorst Mättig GmbH über einen Mischer von unten zu-
geführt. Nach einer Einlaufstrecke zur Laminarisierung (Modul 1) des Gasgemischs 
beginnt der Reaktionsabschnitt, in dem die Katalysatorbleche eingesetzt sind 
(Modul 2).  
50 4 Experimentelle Untersuchungen 
Modul 1
Modul 2
Modul 3
Thermoelement-
durchführungen
Messsonden-
durchführungen
 
 
 
(a) (b) 
Abbildung 4.1: a) Skizze REKO-3; b) Foto REKO-3 
Über einen Luftvorwärmer können im Kanaleintritt Gastemperaturen bis zu 120°C 
realisiert werden. Ein Verdampfer ermöglicht einen Wasserdampfgehalt von  
60 Vol.-% bei einer Strömungsgeschwindigkeit von 0,25 m/s bzw. 20 Vol.-% bei 
0,8 m/s. Im Verlauf der Untersuchungen wurde festgestellt, dass sich bei Wasser-
stoffkonzentrationen > 6 Vol.-% die Wasserstoffumsetzung aufgrund der hohen 
Reaktionstemperaturen von der Katalysatoroberfläche in die Gasströmung verlagert, 
so dass konventionelle Verbrennungsvorgänge die katalytische Rekombination über-
lagern. Daher wurden nur Versuche bis 6 Vol.-% durchgeführt. 
Als Katalysatorelemente wurden vier 1,5 mm dicke Edelstahlbleche (Werkstoff-
nummer: 1.4571) mit einer Kantenlänge von 143 mm verwendet (s. Abbildung 4.2 b). 
Die bereits durchgeführten experimentellen Untersuchungen fanden mit Blechen 
statt, die von der Firma Engelhard Technologies GmbH beschichtet wurden. Es 
wurden beidseitig als Wash-Coat Aluminiumoxid und als Katalysator Platin mit einer 
Belegungsdichte von ca. 2 g/m2 aufgetragen. Zur Messung der Temperaturverteilung 
wurden stirnseitig unterschiedlich tiefe Bohrungen (Durchmesser 0,6 mm) zur Auf-
nahme von Thermoelementen gefertigt (s. Abbildung 4.2 a). Die Beschichtung wurde 
im Verlauf der Erweiterung der REKO-3-Datenbank durch die Firma Chemical 
Consulting Dornseiffer (CCD) erneuert.  
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(a) (b) 
Abbildung 4.2: a) Skizze eines Katalysatorblechs mit Bohrungen  
b) Foto eines mit Thermoelementen bestückten Katalysatorblechs 
4.1.2 Messtechnik 
4.1.2.1 Gasanalytik 
Hauptkomponente des Strömungskanals ist die Katalysatoreinheit (Modul 2), in der 
die Rekombination von Wasserstoff mit Luftsauerstoff zu Wasserdampf an den 
katalytisch beschichteten Blechen erfolgt. Die Bestimmung der Sauerstoff- und 
Wasserstoffkonzentration erfolgt mit Hilfe einer Probensonde unterhalb des Moduls 
(Eintrittskonzentration) und an 14 Positionen entlang der Plattenhöhe zwischen den 
beiden mittleren Blechen. Abbildung 4.3 zeigt die Lage der Durchführungen für die 
Messsonde, die Modulhöhe und die Position der Katalysatorbleche innerhalb des 
Moduls. 
Dem Reaktionsgemisch, welches durch den Spalt zwischen den beiden mittleren 
Katalysatorblechen strömt, wird über eine Membranpumpe kontinuierlich ein Teil-
strom von etwa 60 l/h entnommen und der Gasanalytik zugeführt (s. Abbildung 4.4). 
Über Kondensatabscheider und Filter werden dem Messgas eventuell mitgerissene 
Katalysatorpartikel und der für die nachgeschaltete Gasanalytik schädliche Wasser-
dampf entzogen. Da die Messgaspumpe einen höheren Volumenstrom als benötigt 
fördert, wird der weitaus größere Volumenstrom über einen Bypass angesaugt. Die 
Abgase verlassen das Labor über einen Kamin. 
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Abbildung 4.3: Anordnung der Durchführungen für die Messsonde 
F
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Abbildung 4.4: Schematische Darstellung der Messgasstrecke  
Die für die Messung der Gemischzusammensetzung eingesetzte Probensonde ent-
nimmt das Messgas quer zur Strömungsrichtung. Da zwischen den beiden Kataly-
satorblechen vor allem im unausgebildeten Strömungsprofil große Konzentrations-
gradienten vorliegen, ist nicht nur die Kenntnis über die Entnahmehöhe, sondern 
auch über den Abstand zu den Katalysatorblechen wichtig.  
Für die Konzentrationsmessungen muss aufgrund der messtechnischen Vorgehens-
weise auf eine Isolation des Strömungskanals verzichtet werden. Aus früheren Ver-
suchen [DRI06] ist bekannt, dass durch die Isolierung des Prüfstandes Katalysator-
temperaturen der beiden mittleren Bleche erreicht werden, die maximal 5% höher 
sind als bei Versuchen ohne Isolation.  
Die Gasanalytik besteht aus einem Sauerstoffanalysator und einem Wasserstoff-
analysegerät aus der Produktfamilie NGA 2000 MLT der Firma Fisher Rosemount. 
Das für die Bestimmung der Sauerstoffkonzentration eingesetzte Messgerät nutzt die 
physikalische Eigenschaft der Sauerstoffmoleküle, aufgrund ihrer permanenten 
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magnetischen Dipolmomente paramagnetisch zu sein, während alle anderen Gase 
mit geringen Ausnahmen diamagnetisch sind. Bei der paramagnetischen Sauerstoff-
analyse wird der Sauerstoff von einem starken Magnetfeld angezogen, die meisten 
anderen Gase dagegen nicht. An einer Drehvorrichtung in dem Magnetfeld hängen 
zwei mit Stickstoff gefüllte Glaskugeln, an denen mittig ein Spiegel angebracht ist, 
auf den eine Lichtquelle gerichtet wird. Das reflektierte Licht wird auf ein Fotozellen-
paar geleitet. Der vom Magnetfeld angezogene Sauerstoff verdrängt die mit Stickstoff 
gefüllten Kugeln, wodurch sich die Vorrichtung dreht. Dies wird von den Fotozellen 
erfasst, die daraufhin ein Signal erzeugen, welches an ein Rückführsystem geleitet 
wird, das Strom durch ein an der Drehvorrichtung angebrachtes Kabel leitet. Der 
hierdurch entstehende Motoreffekt sorgt dafür, dass die Drehvorrichtung in ihrer 
ursprünglichen Stellung verbleibt. Der Messwert des durch das Kabel fließenden 
Stroms verhält sich direkt proportional zur Sauerstoffkonzentration im Gasgemisch 
[HOF99].  
Für die Erfassung der Wasserstoffkonzentration wird der Effekt ausgenutzt, dass sich 
die Temperatur eines elektrisch beheizten Elements, welches in die Strömung einge-
bracht wird, durch das Vorbeiströmen eines Messgases in Abhängigkeit von dessen 
Wärmeleitfähigkeit ändert. Gemessen wird die daraus resultierende Widerstands-
änderung am Sensorelement. Aus der Messung der Wärmeleitfähigkeit eines Gas-
gemischs können daher Rückschlüsse auf dessen Zusammensetzung gezogen 
werden. Wasserstoff hat die größte Wärmeleitfähigkeit aller zum Einsatz kommenden 
Gase und hebt sich daher gut vom restlichen Gasgemisch ab. 
Messauswertung 
Vor jeder Messung müssen die beiden Messgeräte zur Konzentrationsbestimmung 
von Wasserstoff und Sauerstoff kalibriert werden. Als Nullgas dient Stickstoff, als 
Prüfgas für das Sauerstoffmessgerät wird Raumluft verwendet. Für die Kalibrierung 
der Wasserstoffanalytik dient ein Gasgemisch von 90 Vol.-% Stickstoff und 10 Vol.-% 
Wasserstoff. Gegenüber dem anschließenden Experiment, in dem Wasserstoff/Luft-
Gemische verwendet werden, wird also ein unterschiedliches Hintergrundgas 
benutzt, so dass bei Raumluftmessung das Messgerät für Wasserstoff einen Offset-
Wert von etwa 0,24 bis 0,35 Vol.-% aufweist. Zur Messwertkorrektur wurde folgender 
Ansatz entwickelt, der sowohl den erhöhten Sauerstoffanteil des Messgases gegen-
über dem Nullgas berücksichtigt als auch den jeweiligen Offset-Wert des Wasser-
stoffgerätes (yH2,Offset): 
OffsetH
MO
MHkorrH y
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2
22 95,20
⋅−= . Gl. 4.1 
Durch die Kondensatabscheidung in der Messgasstrecke wird dem zu analysieren-
den Gemisch der Wasserdampfanteil entzogen. Die gemessene Wasserstoffkonzen-
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tration muss daher mittels einer Bilanzierung in die Zielgröße, die Wasserstoffkon-
zentration im Versuchskanal, umgerechnet werden. 
Für die stöchiometrische Reaktion nach Gleichung 3.13 gilt: 
rnn EHAH &&& −= ,, 22 , Gl. 4.2 
rnn EgesAges &&& 2
1
,,
−= , Gl. 4.3 
mit n· als Wasserstoff- bzw. Gesamtstoffstrom (Index H2 bzw. ges.) im Rekombinator-
eintritt bzw. -austritt (Index E bzw. A). Die Reaktionsrate r· ist definiert als Differenz 
aus Eintritts- zu Austrittsstoffstrom der Komponente Wasserstoff, wobei als Austritt 
auch die verschiedenen Messpositionen der Messgassonde gemeint ist.  
Die Wasserdampfmenge am Austritt ist die Summe aus der in den Rekombinator 
einströmenden Wasserdampfmenge und der Reaktionsrate. Da lediglich Versuche 
ohne Wasserdampfeinspeisung stattgefunden haben, folgt daraus: 
rn AOH && =,2 . Gl. 4.4 
Die gemessene Wasserstoffkonzentration (Index M) ist unter Berücksichtigung des 
Kondensatabscheiders definiert als: 
AOHAges
AH
MH nn
n
y
,,
,
,
2
2
2 &&
&
−
= . Gl. 4.5 
Setzt man Gleichung 4.2, 4.3 und 4.4 in Gleichung 4.5 ein, so erhält man 
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Gl. 4.6 
Nach Umstellung der Gleichung 4.6 zur Reaktionsrate r· folgt daraus: 
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Mit Gleichung 4.2, 4.3 und der Reaktionsrate aus Gleichung 4.7 kann schließlich die 
Wasserstoffkonzentration am Austritt ermittelt werden: 
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4.1.2.2 Temperaturmessung 
Zur Messung der Temperatur werden ausschließlich Ni-CrNi-Thermoelemente vom 
Typ K der Firma Rössel Messtechnik GmbH verwendet. Die erfassten Temperaturen 
lassen sich in Gas- und Katalysatortemperaturen gruppieren. Die Gastemperaturen 
werden sowohl im Ein- als auch im Austritt des Kanals gemessen. Die Eintrittstem-
peratur dient gleichzeitig als Istwert der Temperaturregelung, die die Leistung des 
Luftvorwärmers steuert. Die Katalysatortemperaturen werden mittels stirnseitig in die 
Katalysatorbleche eingelassenen Thermoelementen erfasst (s. Abbildung 4.2). 
4.1.2.3 Anlagensteuerung 
Die Steuerung und Regelung der Anlage sowie die Messdatenerfassung erfolgt über 
das Prozessautomatisierungssystem DeltaV der Firma Emerson Process Manage-
ment. Sämtliche für den Betrieb relevanten Einrichtungen des Prüfstands sind an 
dieses System angeschlossen, das durch eine entsprechende Programmierung 
einen sicheren Ablauf der Versuche gewährleistet. Es werden nicht nur aktive 
Elemente wie Massendurchflussregler und Magnetventile gesteuert, sondern auch 
Daten der angeschlossenen Messgeräte wie Thermoelemente und Gasanalysatoren 
erfasst. Die Messsignale der einzelnen Komponenten (4 - 20 mA) werden durch 
DeltaV in die gewünschten Einheiten (z. B. Temperaturen, Volumenströme, etc.) um-
gerechnet. Eine grafische Benutzeroberfläche erlaubt dem Anwender die Einstellung 
der gewünschten Versuchsparameter, die Überwachung der Versuche sowie die Auf-
zeichnung und den Export der Messdaten. 
4.1.3 Erweiterung REKO-3-Datenbank 
Die in Kapitel 2.5.1 beschriebenen Daten resultieren aus Messungen, die mit 
katalytisch beschichteten Blechen durchgeführt wurden [DRI06], die im Jahr 1999 
von der Firma Engelhard Technologies GmbH gefertigt wurden. Bei mehreren Ver-
suchen wurde die Messgassonde zu nah an die Bleche geführt und sorgte für eine 
Abtragung von Katalysatormaterial, so dass die Bleche zum Teil erhebliche 
Gebrauchsspuren aufwiesen und eine Neubeschichtung erforderten. Im Rahmen der 
Arbeit wurde dies von der Firma Chemical Consulting Dornseiffer (CCD) durch-
geführt. Anschließend wurden experimentelle Vergleichbarkeitsstudien mit alten und 
neuen Proben durchgeführt. 
Die Erweiterung der REKO-3-Datenbank wurde durch eine Umrüstung des Prüf-
standes und der Infrastruktur des Wasserstofflabors ermöglicht. So kann durch den 
Einbau größerer Durchflussregler eine Strömungsgeschwindigkeit von 1 m/s erreicht 
werden. Außerdem sind nun Sauerstoffkonzentrationen von 1 Vol.-% bei Geschwin-
digkeiten größer als 0,25 m/s möglich. Die Parametereinstellungen der im Rahmen 
der vorliegenden Arbeit durchgeführten Versuche sind in Tabelle 4.1 dargestellt. Das 
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Gasgemisch wurde nicht vorgeheizt, so dass die Eintrittstemperatur bei Raum-
temperatur (RT) lag. 
Tabelle 4.1: Übersicht über die Messparameter zur Erweiterung der Datenbank 
vE 
[m/s] 
TE 
[°C] 
yH2,E 
[Vol.-%] 
yO2,E 
[Vol.-%] 
0,25 RT (25) 2 ; 4 ; 6 1…20,95 
0,5 RT (25) 2 ; 4 ; 6 1…20,95 
0,75 RT (25) 2 ; 4 ; 6 1…20,95 
1,00 RT (25) 2 ; 4 ; 6 1…20,95 
4.1.3.1 Versuche zur Einsatzfähigkeit neuer Proben 
Testmessungen wurden bei unterschiedlichen Startbedingungen zur Einsatzfähigkeit 
der neu beschichteten Katalysatorbleche durchgeführt. Anschließend wurden die 
Ergebnisse mit denen der alten Bleche verglichen. Die Abbildungen 4.5 bis 4.7 
zeigen Temperaturprofile über der Plattenhöhe, die bei unterschiedlichen Para-
metern für alte und neue Proben aufgenommen wurden. Die fast identischen Ver-
läufe vor allem im vorderen Teil der Bleche bestätigen die Verwendbarkeit der neu 
beschichteten Bleche für die weiteren Untersuchungen. Hier treten relative 
Abweichungen von maximal 6% auf. Die Temperaturdifferenzen von maximal 35 K 
bei der Strömungsgeschwindigkeit von 0,8 m/s entsprechen einer relativen 
Abweichung von etwa 8% und beruhen auf der Tatsache, dass die neue Versuchs-
matrix Geschwindigkeitsstufen von 0,25 m/s vorsieht, und somit anstelle von bisher 
0,8 m/s 0,75 m/s verwendet wird. Die Verwendung dieser unterschiedlichen 
Strömungsgeschwindigkeiten verursacht bereits Abweichungen von ca. 6%. 
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Abbildung 4.5: Vergleich zwischen Temperaturverläufen alter und neuer Kataly-
satorbleche bei unterschiedlichen Eintrittskonzentrationen, 
vE = 0,25 m/s 
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Abbildung 4.6: Vergleich zwischen Temperaturverläufen alter und neuer Kataly-
satorbleche bei unterschiedlichen Eintrittskonzentrationen, 
vE = 0,5 m/s 
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Abbildung 4.7: Vergleich zwischen Temperaturverläufen alter und neuer Kataly-
satorbleche bei unterschiedlichen Eintrittskonzentrationen, 
vE = 0,8 m/s (alt) bzw. 0,75 m/s (neu) 
Der Vergleich der über den alten und neuen Katalysatorblechen gemessenen H2-
Konzentrationsprofile ist in Abbildung 4.8 dargestellt. Es ist eine gute qualitative 
Übereinstimmung festzustellen. Die höheren gemessenen Wasserstoffkonzentra-
tionen bei den neuen Proben lassen die Vermutung eines geringeren Umsatzes 
entstehen. Die quantitative Übereinstimmung bei den Katalysatortemperaturen 
spricht jedoch dagegen. Vielmehr liegt die Ursache der unterschiedlichen Konzentra-
tionsverläufe in konstruktiven Maßnahmen an der Probeentnahme. Anders als in den 
früheren Versuchen wird nun nicht mehr an der Sondenspitze das Messgas ent-
nommen, sondern an mehreren seitlich angebrachten Öffnungen. Dadurch wird 
verhindert, dass bei einer eventuellen Berührung der Sonde mit der Katalysatorober-
fläche abgetragene Katalysatorpartikel in den Messweg gelangen. Zusätzlich wurden 
bei einer Neuanfertigung des Moduls 2 die Sondendurchführungen genauer gefertigt, 
so dass die Sonde genau in der Kanalmitte misst, während bei den alten Versuchen 
das Messgas näher an der Katalysatoroberfläche entnommen wurde. Die neu 
gemessenen Konzentrationsprofile bei einer Strömungsgeschwindigkeit von 1 m/s (s. 
Abbildung 4.9) zeigen, dass in der Strömungskanalmitte bis zu einer Höhe von etwa 
15 mm noch Eintrittskonzentrationen vorliegen. Erst im weiteren Verlauf der Platten-
höhe sinken auch die H2-Konzentrationen.  
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Abbildung 4.8: H2-Konzentrationsverläufe entlang der Katalysatorbleche bei 
verschiedenen Eintrittsbedingungen 
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Abbildung 4.9: H2-Konzentrationsverläufe entlang der Katalysatorbleche bei 1 m/s 
und Raumtemperatur 
60 4 Experimentelle Untersuchungen 
Die aus den Abbildungen 4.5 bis 4.8 gewonnenen Ergebnisse zeigen, dass die 
beiden Beschichtungen, die von unterschiedlichen Firmen aufgetragen wurden, 
gleiche Messergebnisse liefern. Daher kann die REKO-3-Datenbank unter Berück-
sichtigung der unterschiedlichen Konzentrationsverläufe durch die neuen Daten 
ergänzt werden.  
4.1.3.2 Einfluss der Sauerstoffverarmung auf das Reaktionsgeschehen 
Wie bereits in Kapitel 2.5.1 erläutert, kann die kritische Sauerstoffkonzentration, ab 
der diese reaktionsbestimmend wird, durch Gleichung 2.2 bestimmt werden: 
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Da die beiden Diffusionskoeffizienten Di,m vom Gasgemisch und daher auch vom 
Sauerstoffgehalt abhängig sind, müssen sie iterativ bestimmt werden. Ein Vergleich 
der Diffusionskoeffizienten im Bereich von 0 bis 21 Vol.-% Sauerstoff zeigt, dass der 
Unterschied zwischen den beiden Extremwerten < 1% und daher vernachlässigbar 
klein ist. Mit ausreichender Genauigkeit können daher für die Berechnung der 
kritischen Sauerstoffkonzentration die Diffusionskoeffizienten bei einer O2-Konzen-
tration von 21 Vol.-% verwendet werden.  
Bisherige experimentelle Untersuchungen beschränkten sich auf Strömungs-
geschwindigkeiten von 0,25 m/s. Zur Datenbankerweiterung und zur Bestätigung der 
Ergebnisse wurden Parameterstudien nach der in Tabelle 4.2 dargestellten 
Versuchsmatrix durchgeführt. Die Sauerstoffkonzentrationen wurden realisiert, indem 
die Umgebungsluft durch eine entsprechende Menge Stickstoff ersetzt wurde. Die 
angegebenen Sauerstoffwerte yO2,Soll gelten für das eingesetzte Luft/Stickstoff-
Gemisch und yO2,real berücksichtigt die eingespeiste Wasserstoffmenge. Die Sauer-
stoffkonzentrationen wurden gewählt, da sie für die betrachteten Wasserstoffkonzen-
trationen im Bereich der theoretischen kritischen O2-Konzentration liegen. 
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Tabelle 4.2: Versuchsmatrix für die REKO-3-Datenbank-Erweiterung zum Einfluss 
einer Sauerstoffverarmung 
Eintritts-
geschwin-
digkeit vE 
[m/s] 
H2-Eintritts-
konzentration 
yH2,E 
[Vol.-%] 
O2-Eintritts-
konzentration 
yO2,Soll 
[Vol.-%] 
reale O2-Eintritts-
konzentration  
yO2,real 
[Vol.-%] 
kritische O2-
Konzentration 
yO2,krit. 
[Vol.-%] 
0,50 6,0 6 ; 7; 8 5,64 ; 6,58 ; 7,52 6,90 
0,50 4,0 3 ; 4 ; 5 2,88 ; 3,84 ; 4,80 4,65 
0,50 2,0 1 ; 2 ; 3 0,98 ; 1,96 ; 2,94 2,35 
0,75 6,0 6 ; 7; 8 5,64 ; 6,58 ; 7,52 6,90 
0,75 4,0 3 ; 4 ; 5 2,88 ; 3,84 ; 4,80  4,65 
0,75 2,0 1 ; 2 ; 3 0,98 ; 1,96 ; 2,94 2,35 
1,00 6,0 6 ; 7; 8 5,64 ; 6,58 ; 7,52 6,90 
1,00 4,0 3 ; 4 ; 5 2,88 ; 3,84 ; 4,80 4,65 
1,00 2,0 1 ; 2 ; 3 0,98 ; 1,96 ; 2,94 2,35 
In den folgenden Abbildungen sind die Temperaturverläufe der untersuchten Para-
meter entlang der Plattenhöhe aufgetragen. Bei den Versuchen, in denen genügend 
Sauerstoff vorhanden ist, wird das typische Temperaturprofil einer unein-
geschränkten Reaktion ersichtlich. Wird die kritische Sauerstoffkonzentration lokal 
unterschritten, verringert sich die Reaktionsrate, und die Katalysatortemperatur 
nimmt gegenüber dem sauerstoffreichen Fall ab. Aufgrund des doppelt so hohen 
Umsatzes von Wasserstoff im Vergleich zu Sauerstoff (s. Gleichung 2.2) ist es 
möglich, dass in einem hinteren Abschnitt des Katalysatorblechs die Reaktion wieder 
uneingeschränkt stattfindet. Abbildung 4.10 zeigt für diesen Fall einen Temperatur-
verlauf bei einer Strömungsgeschwindigkeit von 0,5 m/s und bei einer Wasserstoff-
eintrittskonzentration von 2 Vol.-%. Die kritische Sauerstoffkonzentration liegt hier bei 
etwa 2,35 Vol.-%. Bei reinem Umgebungsluft/Wasserstoff-Gemisch sinkt die Tem-
peratur von etwa 320°C an der untersten Messstelle bis auf etwa 215°C an oberster 
Thermoelementposition. Senkt man die Sauerstoffkonzentration auf etwa 3 Vol.-%, 
erkennt man keinen signifikanten Rückgang der Temperaturen. Erst bei einer Sauer-
stoffkonzentration von ca. 2 Vol.-% sinkt die unterste gemessene Temperatur auf 
unter 300°C ab. Im weiteren Strömungsverlauf ist ge nügend Sauerstoff für eine un-
beeinflusste Reaktion vorhanden, und die Temperaturen gleichen wieder denjenigen 
bei höheren Sauerstoffeintrittskonzentrationen. Bei 1 Vol.-% Sauerstoff im Eintritt 
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wird die Reaktion über der gesamten Plattenlänge stark eingeschränkt, so dass die 
gemessenen Temperaturen deutlich niedriger sind. Der leichte Temperaturanstieg im 
Plattenverlauf deutet auf eine leichte Verbesserung der Reaktionsbedingungen im 
weiteren Plattenbereich hin. 
Die Abbildungen 4.11 und 4.12 veranschaulichen die Temperaturverläufe für 
Wasserstoffkonzentrationen von 4 Vol.-% bzw. 6 Vol.-% bei einer Strömungs-
geschwindigkeit von 0,5 m/s. Bei 4 Vol.-% Wasserstoff liegt die kritische Sauerstoff-
konzentration bei ca. 4,65 Vol.-%. Bei 5 Vol.-% Sauerstoff im Eintritt stimmen die 
Katalysatortemperaturen exakt überein mit denjenigen bei Umgebungsluftzufuhr 
(21 Vol.-% O2). Bei niedrigeren Sauerstoffkonzentrationen wird die Reaktionsrate 
durch die Sauerstoffverarmung verringert und damit auch die Katalysatortemperatur. 
Im Fall einer Wasserstoffeinspeisung von 6 Vol.-% werden die bisher erzielten Er-
gebnisse bestätigt. Somit gilt Gleichung 2.2 unabhängig von der Strömungs-
geschwindigkeit. Im Anhang A sind die Temperaturverläufe der restlichen Versuche 
dargestellt. 
0
30
60
90
120
150
0 100 200 300 400
Temperatur [°C]
Pl
at
te
n
hö
he
 
[m
m
]
21 Vol.-% O2
3 Vol.-% O2
2 Vol.-% O2
1 Vol.-% O2
 
Abbildung 4.10: Temperaturverlauf entlang der Katalysatorbleche bei 
Raumtemperatur, vE = 0,5 m/s und yH2,E = 2 Vol.-% 
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Abbildung 4.11: Temperaturverlauf entlang der Katalysatorbleche bei 
Raumtemperatur, vE = 0,5 m/s und yH2,E = 4 Vol.-% 
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Abbildung 4.12: Temperaturverlauf entlang der Katalysatorbleche bei 
Raumtemperatur, vE = 0,5 m/s und yH2,E = 6 Vol.-% 
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Die Wasserstoffkonzentrationsverläufe für eine Strömungsgeschwindigkeit von 1 m/s 
sind in den Abbildungen 4.13 bis 4.15 dargestellt. In Abbildung 4.13 fällt auf, dass die 
H2-Konzentration bei Umgebungsluft erst ab ca. 25 mm Katalysatorblechhöhe ab-
nimmt und im gesamten Bereich um etwa 0,16 Vol.-% über der Konzentration bei 
3 Vol.-% Sauerstoff liegt. Da die Temperaturverläufe bei 3 Vol.-% und 21 Vol.-% 
Sauerstoff nahezu identisch sind (s. Anhang A, Abbildung 8.4), sind für die zu hoch 
gemessene Wasserstoffkonzentration bei Umgebungsluft offenbar Messungenauig-
keiten verantwortlich. Die Werte der Versuche mit 2 Vol.-% O2 stimmen im unteren 
Bereich zunächst mit den Werten der Versuche mit 3 Vol.-% O2 überein, bevor sie 
sich im weiteren Verlauf den Konzentrationen bei Umgebungsluft annähern. Auch 
hier scheinen Messungenauigkeiten die Ergebnisse um maximal 18% zu ver-
fälschen. Eine deutliche Beeinflussung der Reaktion kann anhand der Wasserstoff-
konzentrationsmessung erst bei den Versuchen mit 1 Vol.-% Sauerstoff im Eintritt 
festgestellt werden. Bei den höheren Wasserstoffkonzentrationen werden die Ergeb-
nisse aus den Betrachtungen der Temperaturverläufe bestätigt. Abbildung 4.15 zeigt 
teilweise ähnliches Verhalten, wenn auch weniger ausgeprägt. Die Konzentrations-
verläufe bei niedrigeren Strömungsgeschwindigkeiten sind in Anhang A dargestellt. 
0
30
60
90
120
150
0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 2,5
H2-Konzentration [Vol.-%]
Pl
at
te
n
hö
he
 
[m
m
]
21 Vol.-% O2
3 Vol.-% O2
2 Vol.-% O2
1 Vol.-% O2
 
Abbildung 4.13: H2-Konzentrationsverlauf entlang der Katalysatorbleche bei 
Raumtemperatur, vE = 1,0 m/s und yH2,E = 2 Vol.-% 
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Abbildung 4.14: H2-Konzentrationsverlauf entlang der Katalysatorbleche bei 
Raumtemperatur, vE = 1,0 m/s und yH2,E = 4 Vol.-% 
0
30
60
90
120
150
0,0 1,5 3,0 4,5 6,0 7,5
H2-Konzentration [Vol.-%]
Pl
at
te
n
hö
he
 
[m
m
]
21 Vol.-% O2
8 Vol.-% O2
7 Vol.-% O2
6 Vol.-% O2
 
Abbildung 4.15: H2-Konzentrationsverlauf entlang der Katalysatorbleche bei 
Raumtemperatur, vE = 1,0 m/s und yH2,E = 6 Vol.-% 
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In Abbildung 4.16 sind für eine Strömungsgeschwindigkeit von 1 m/s und die drei 
untersuchten Wasserstoffeintrittskonzentrationen die nach Gleichung 2.2 berech-
neten kritischen Sauerstoffkonzentrationen entlang der Katalysatorbleche in Ab-
hängigkeit der Blechhöhe als unterschiedliche Linien aufgetragen. Zusätzlich sind die 
Sauerstoffkonzentrationsverläufe aus den Versuchsreihen dargestellt, deren Eintritts-
konzentrationen direkt oberhalb der kritischen Werte liegen und sich damit noch im 
Bereich der wasserstoffabhängigen Reaktion befinden. Deutlich zu erkennen ist, 
dass bei allen drei untersuchten Wasserstoffkonzentrationen im gesamten Verlauf 
über der Blechhöhe der kritische O2-Wert nicht unterschritten wird.  
Demgegenüber stehen die Ergebnisse aus den Versuchsreihen, bei denen die 
Sauerstoffeintrittskonzentration gerade unterhalb der kritischen Werte eingestellt 
wurden (s. Abbildung 4.17). Während im unteren Katalysatorbereich die gemessenen 
Werte für Sauerstoff unterhalb der kritischen Konzentrationen liegen, überschreiten 
sie im weiteren Verlauf auf Grund der Wasserstoffumsetzung den kritischen Wert, so 
dass eine vom Sauerstoffgehalt unbeeinflusste Reaktion stattfinden kann. Für die 
Versuche bei 2 Vol.-% und 4 Vol.-% Wasserstoff liegt der Umschlagbereich in etwa 
50 mm Blechhöhe, bei 6 Vol.-% H2 im Eintrittsbereich bereits in etwa 20 mm Blech-
höhe. Dieses ‚Umschlagen’ ist auch bei niedrigeren Strömungsgeschwindigkeiten zu 
beobachten; wobei sich der Umschlagbereich verlagert. Bei einer Geschwindigkeit 
von 0,5 m/s und bei 2 Vol.-% bzw. 4 Vol.-% Wasserstoff Eintrittsbedingung liegt 
dieser in einer Höhe von etwa 20 mm, während bei 6 Vol.-% H2 dieser im Bereich 
von ca. 10 mm liegt (s. Abbildung 4.18). Dies ist in Übereinstimmung mit den 
Überlegungen zu den gemessenen Temperaturverläufen, bei denen festgestellt 
wurde, dass im Falle einer geringfügigen Sauerstoffverarmung im Eintrittsbereich 
und der damit einhergehenden niedrigeren Blechtemperatur nach einer gewissen 
Lauflänge die Temperaturen sich denjenigen der O2-unbeeinflussten Reaktion 
angleichen. 
Insgesamt liefern die Versuche zum Einfluss der Sauerstoffverarmung auf das Reak-
tionsgeschehen qualitativ wie quantitativ plausible Ergebnisse. Die Gültigkeit von 
Gleichung 2.2 zur Bestimmung der kritischen Sauerstoffkonzentration und ihre Unab-
hängigkeit von der Strömungsgeschwindigkeit konnte bestätigt werden. Die 
gemessenen Werte dienen der Optimierung des numerischen Modells REKO-
DIREKT.  
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Abbildung 4.16: Verlauf gemessener O2-Konzentrationen (Symbole) gegenüber der 
berechneten kritischen O2-Konzentration (Linien); vE = 1 m/s  
0
30
60
90
120
150
0 2 4 6 8 10
O2-Konzentration [Vol.-%]
Pl
at
te
n
hö
he
 
[m
m
]
2% H2, 2% O2
4% H2, 4% O2
6% H2, 7% O2
2% H2, O2,krit.
4% H2, O2,krit.
6% H2, O2,krit.
 
Abbildung 4.17: Verlauf gemessener O2-Konzentrationen (Symbole) gegenüber der 
berechneten kritischen O2-Konzentration (Linien); vE = 1 m/s  
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Abbildung 4.18: Verlauf gemessener O2-Konzentrationen (Symbole) gegenüber der 
berechneten kritischen O2-Konzentration (Linien); vE = 0,5 m/s  
4.1.4 Fehlerbetrachtung 
Grundsätzlich weisen die eingesetzten Thermoelemente eine Grenzabweichung von 
± 1,5°C bzw. 0,004 ·T in °C  auf, wobei der höhere Wert gilt [ROE09]. Während die 
Thermoelemente innerhalb der Katalysatorbleche keinen weiteren Störungen aus-
gesetzt sind, stehen die Thermoelemente, die zur Gastemperaturmessung eingesetzt 
werden, mit der Umgebung im Strahlungsaustausch. Aus diesem Grund können bei 
hohen Katalysatortemperaturen höhere Gastemperaturen als in Wirklichkeit vor-
handen angezeigt werden. Aus strömungstechnischen Gründen muss auf eine Ab-
schirmung verzichtet werden.  
Außerdem wird für die Durchmischung des Gasgemischs eine Netzstruktur unterhalb 
des Kanaleintritts eingesetzt, die im direkten Strahlungsaustausch mit den Blechen 
steht und sich abhängig von der Blechtemperatur erwärmt. Dies bedingt einen kon-
vektiven Wärmeübergang von den Netzen an das durchströmende Gasgemisch, 
welches sich daraufhin bereits vor der eigentlichen Reaktionszone erwärmt. In 
Abbildung 4.19 ist der Einfluss der Katalysatortemperatur, die an unterster Position 
gemessen wurde, auf die Messung der Gastemperatur im Eintritt dargestellt. Das 
Gasgemisch wurde unbeheizt in den Prüfstand eingeleitet. 
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Abbildung 4.19: Einfluss der Katalysatortemperatur auf die Eintrittstemperatur 
Über Massendurchflussregler wird ein definiertes Gasgemisch von unten in den 
Kanal geführt. Die Massendurchflussregler arbeiten gemäß den Kalibrierzertifikaten 
der Firma Bronkhorst Mättig GmbH mit einer relativen Abweichung zwischen Soll- 
und Istwert von < 1% vom Messbereichsendwert.  
Die Genauigkeit beider eingesetzter Gasanalysatoren wird seitens des Herstellers 
mit 0,1 % vom Messbereichsendwert angegeben. Darin nicht berücksichtigt sind 
Messfehler, die z. B. durch eine ungenaue Kalibrierung verursacht werden können. 
Mit Hilfe der Messwertkorrektur kann der relative Fehler des Wasserstoffmessgeräts 
auf < 1% begrenzt werden. Ältere Messungen weisen z. T. Abweichungen von bis zu 
8% auf. Die Messwertkorrektur kann hier auf Grund fehlender Offset-Daten nicht an-
gewandt werden. 
Aufgrund der hohen Anzahl der Versuche mit teils ähnlichen Versuchsparametern ist 
die Reproduzierbarkeit der Ergebnisse gewährleistet. Dies zeigt u. a. ein Vergleich 
der im Zusammenhang mit den Untersuchungen zur Sauerstoffverarmung auf das 
Reaktionsgeschehen ermittelten H2-Konzentrationsverläufe, die bei Sauerstoffüber-
schuss gemessen wurden (s. Abbildung 4.13 bis 4.15 sowie im Anhang A).  
Abbildung 4.20 zeigt den Vergleich der Wasserstoffeintrittskonzentration zwischen 
den über die Anlagensteuerung eingestellten Werten zu den experimentell 
ermittelten und bereits korrigierten Werten aller Versuche, die während der vor-
liegenden Arbeit durchgeführt wurden. Daraus wird ersichtlich, dass die Messwerte 
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(inklusive Korrektur nach Gleichung 4.1) eine sehr gute Übereinstimmung mit den 
theoretischen Sollwerten der Anlagensteuerung aufweisen. 
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Abbildung 4.20: Vergleich zwischen Soll- und Istwerten der H2-Eintrittskonzen-
trationen aller durchgeführten Versuche 
4.2 REKO-PLEX 
Der bereits vorhandene Prüfstand REKO-3 des Forschungszentrums Jülich erlaubt 
Untersuchungen der Reaktionskinetik zur heterogen katalysierten Wasserstoffrekom-
bination in einem zwangsdurchströmten Rechteckkanal. Um den Einfluss der freien 
Konvektion auf das Reaktionsgeschehen zu untersuchen, wurde im Rahmen der vor-
liegenden Arbeit der Prüfstand REKO-PLEX gefertigt. Die Erhöhung der Blech-
temperatur aufgrund der exothermen Wasserstoff/Sauerstoffreaktion an der Kataly-
satoroberfläche wird dabei durch elektrisch beheizte Bleche simuliert. Zusätzlich 
können sowohl der Plattenabstand als auch die Kaminhöhe variiert werden, so dass 
deren Einfluss auf den sich aufgrund der freien Konvektion einstellenden Massen-
strom untersucht werden kann.  
4.2.1 Versuchsaufbau 
Der Prüfstand REKO-PLEX, der in Abbildung 4.21 schematisch dargestellt ist, 
besteht im Wesentlichen aus einem Rechteckkanal (B x T: 50 x 150 mm) (s. 
Abbildung 4.22), in dem im unteren Bereich zwei elektrisch beheizbare Edelstahl-
bleche (145 x 145 mm, 4 mm dick) parallel angeordnet sind, so dass sich ein 
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vertikaler Strömungskanal ergibt, der dem Prüfstand REKO-3 ähnelt. Bei Beheizung 
der Bleche erzeugt die Temperaturerhöhung eine freie Konvektionsströmung durch 
den Kanal, deren Geschwindigkeitsfeld am Kanaleintritt mit der Messtechnik PIV 
(Particle Image Velocimetry) erfasst wird. Um sowohl eine Beeinflussung der 
Strömung von außen zu vermeiden als auch aus messtechnischen Gründen, wird 
der Kanal von einem quaderförmigen Plexiglas-Gehäuse (Polymethylmethacrylat, 
kurz: PMMA) umschlossen (B x L x H:  700 x 900 x 500 mm, Plattendicke: 15 mm), 
der für die nachströmende Luft an mehreren Stellen Öffnungen aufweist. In dem 
Gehäuse befinden sich achsensymmetrisch zwei weitere 400 mm hohe PMMA-
Platten (Partikelbegrenzer), die um den Strömungskanal einen Zwischenraum 
erzeugen. Die Luft gelangt durch den 85 mm hohen Spalt zwischen Partikel-
begrenzer und Gehäusedeckel von der Eintrittskammer zum Strömungskanal.  
Partikel-Generator
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Abbildung 4.21: Skizze REKO-PLEX 
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Abbildung 4.22: Schematische Darstellung Strömungskanal REKO-PLEX 
Zur Erzeugung der Wärmeleistung wurden die Bleche mit Heizwiderständen der 
Firma Thermocoax GmbH versehen, die an jeweils einen Transformator ange-
schlossen sind. Diese liefern bei einer regulierbaren Spannung bis zu 70 V eine 
Leistung bis jeweils 800 W und damit Maximaltemperaturen von etwa 650°C. Die 
dafür benötigten Kabel und die zur Temperaturüberwachung verwendeten Thermo-
elemente werden am oberen Ende des Strömungskanals hinausgeführt.  
4.2.2 Messtechnik 
4.2.2.1 Thermoelemente 
Als Thermoelemente kommen wie am Prüfstand REKO-3 Ni-CrNi-Thermoelemente 
vom Typ K zum Einsatz. Jeweils zwei Thermoelemente werden pro Heizblech in 
einer Höhe von 23 mm bzw. 114 mm in dafür vorgesehene Nuten eingebracht und 
mittels Verpressung befestigt. Ein weiteres Thermoelement erfasst die Austrittstem-
peratur direkt über den Heizblechen, während ein anderes Thermoelement die Tem-
peratur am Kaminaustritt misst. Die Eintrittstemperatur wird während der Versuche 
nicht direkt ermittelt, da der Laserstrahl der PIV-Messtechnik an den Thermoelemen-
ten reflektiert werden könnte. Eine Reflektion des Laserstrahls in die Optik der 
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Kamera kann diese beschädigen. Aufgrund der konvektiven Wärmeübertragung 
zwischen dem erwärmten Strömungskanal und der einströmenden Umgebungsluft 
muss mit einer gegenüber der Umgebung erhöhten Eintrittstemperatur gerechnet 
werden. In Abbildung 4.23 sind Ergebnisse von Testmessungen zur Ermittlung einer 
korrigierten Eintrittstemperatur dargestellt. An vier Positionen im Eintrittsbereich 
wurde die Temperatur erfasst und anschließend gemittelt. Dabei wurde darauf 
geachtet, dass die Thermoelemente in keinem direkten Strahlungsaustausch mit den 
beheizbaren Blechen standen. Man erkennt den linearen Zusammenhang zwischen 
Blech- und Eintrittstemperatur, so dass zur Bestimmung der temperaturabhängigen 
Stoffdaten im Eintritts- bzw. Umgebungsbereich des Kanals folgende nach der Least-
Square-Fit-Methode ermittelte Gleichung verwendet werden kann: 
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Abbildung 4.23 Der Einfluss der Blechtemperatur auf die Eintrittstemperatur 
4.2.2.2 Pyrometrie 
Die optische Messtechnik Pyrometrie misst die emittierte Wärmestrahlung eines 
Körpers. Die Intensität der Strahlung ist abhängig von der vierten Potenz der Tem-
peratur und vom Emissionsgrad ε des Körpers, der sowohl material- als auch tem-
peraturabhängig ist [MAY01]. Das Ein-Farben-Pyrometer IP 120 der Firma IMPAC 
mit einem Messbereich von 100°C bis 700°C wurde für  Voruntersuchungen zur 
Ermittlung des Temperaturprofils an frei umströmten Heizblechen verwendet. Es 
misst die emittierte Wärmestrahlung im Wellenlängenbereich von 2-2,8 µm. Zur 
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Ermittlung von ε dienen die rückseitig auf den Blechen vorhandenen Thermo-
elemente. Bei den Messungen wurde ein Emissionsgrad von 0,30 bei etwa 200°C 
und von 0,35 bei etwa 600°C ermittelt. Abbildung 4. 24 zeigt das mittels Pyrometer 
gemessene Temperaturprofil über der Blechhöhe und die jeweiligen Thermoelement-
messwerte für verschiedene Spannungen. Außerdem sind die arithmetischen Mittel-
werte der beiden Thermoelemente eingetragen, die im weiteren Verlauf als 
Referenzwerte der Blechtemperaturen verwendet werden. 
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Abbildung 4.24:  Temperaturprofil eines Heizblechs bei freier Umströmung 
4.2.2.3 Particle Image Velocimetry (PIV) 
Das Messverfahren PIV besteht hauptsächlich aus folgenden Komponenten: 
1. Laser 
2. Kamera 
3. Lichtschnittoptik 
4. Partikelgenerator 
5. Rechner inkl. Auswertungs-Software 
Bei dem Laser handelt es sich um einen Dual-Nd:YAG-Laser der Firma New Wave 
Research Co. Ltd. mit der Bezeichnung New Wave Solo PIV 120XT-15Hz, der der 
Laserschutzklasse 4 angehört. Die verwendete Wellenlänge beträgt 532 nm. Die 
maximale Energiemenge pro Puls liegt bei 120 mJ und die maximale Wiederholungs-
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rate zwischen zwei Pulspaaren beträgt 15 Hz. Der Laser erzeugt einen gepulsten 
Lichtstrahl, der über die Lichtschnittoptik in eine Lichtschnittebene umgewandelt wird 
(s. Abbildung 4.25). 
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Abbildung 4.25: PIV-Messprinzip 
In die Kammer, die durch die Partikelbegrenzer um den Strömungskanal entsteht, 
werden von oben Partikel möglichst impulsfrei eingebracht. Diese folgen der Fluid-
strömung, die dann durch die Kamera, die orthogonal zur Lichtschnittebene ange-
bracht ist, erfasst wird. Als Partikel kommen DEHS-Partikel (Di-Ethyl-Hexyl-Sebacat) 
zum Einsatz. Ein Synchronizer, der sowohl mit dem Laser als auch mit der Kamera 
verbunden ist, sorgt für das gleichzeitige Auslösen des Lichtimpulses und der Bild-
aufnahme der Kamera. Über die Auswerte-Software VidPIV der Firma ILA GmbH 
wird dann aus zwei zusammengehörenden Bildern die Bewegung der Partikel pro 
Zeiteinheit und damit das Strömungsgeschwindigkeitsfeld bestimmt.  
4.2.3 Versuchsdurchführung 
Die Versuchsmatrix der Parameterstudien ist in Tabelle 4.3 dargestellt. Der Platten-
abstand wird durch Einsetzen verschieden langer Abstandhalter variiert. Es wird 
lediglich der von den beiden Heizblechen erzeugte Kanal durchströmt, unterhalb der 
Bleche sorgt eine Abdeckung dafür, dass keine Konvektionsströmung an den Rück-
seiten stattfindet. Die Kaminhöhe wird mit verschiedenen Aufsätzen und die Tem-
peratur durch die elektrische Leistung, die über die Stelltransformatoren eingestellt 
wird, variiert. 
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Tabelle 4.3: Versuchsmatrix für die Parameterstudien am Prüfstand REKO-PLEX 
Plattenabstand s [mm] 7 ; 17 ; 29 
Kaminhöhe h [mm] 200 ; 300 ; 510 
Blechtemperatur T [°C] 200 ; 400 ; 600 
Zu Beginn der Versuche muss das PIV-Messsystem kalibriert werden. Dazu wird die 
Lichtschnittebene senkrecht und mittig unterhalb des Strömungskanals aufgespannt. 
Eine Kalibrierplatte sorgt sowohl für die korrekte Ausrichtung der Lichtschnittebene 
als auch für die Kalibrierung des Kamerasystems. Zum einen werden die korrekten 
Einstellungen für das Objektiv eingestellt (Fokus und Blende). Zum anderen wird 
eine Aufnahme der Kalibrierplatte für die spätere Auswertung der Versuche benötigt. 
Mit auf der Kalibrierplatte angebrachten Markierungen, die einen definierten Abstand 
zueinander haben, kann eine Umrechnung der im eigentlichen Versuch gemessenen 
Bildpunkte in eine Längenangabe (z. B. m) erfolgen.  
Im Anschluss an die Kalibrierung folgt die Beheizung der beiden Platten, so dass 
sich ein aufwärtsgerichteter Luftstrom im Kanal ausbildet. Nach Erreichen stationärer 
Bedingungen werden die Partikel der Strömung zugeführt, der Laser wird einge-
schaltet und die Kamera erfasst mehrere Bildpaare.  
Nach der Messung werden die Bilder der Software VidPIV übergeben und dort für 
eine Auswertung des Geschwindigkeitsfeldes vorbereitet. In mehreren Schritten 
werden Flächen, die für die Messung der Strömungsgeschwindigkeit nicht benötigt 
werden (z. B. Unterkante Strömungskanal, Gewindestangen), markiert, die Zeitab-
stände der Bilder werden festgelegt, und mittels der vorherigen Längenkalibrierung 
kann die Umrechnung von pixel/s in m/s erfolgen. Zur grafischen Darstellung werden 
anschließend die Daten aus VidPIV exportiert und mit Hilfe der Software Tecplot 
Focus 2008 illustriert. 
4.2.4 Ergebnisse 
In Abbildung 4.26 ist beispielhaft ein Geschwindigkeitsfeld für eine Messung dar-
gestellt. Deutlich zu erkennen sind die Zonen, in denen keine Geschwindigkeit 
gemessen wurde (unterer Strömungskanal, Gewindestangen). Die maximale Ge-
schwindigkeit stellte sich in jeder Messung unmittelbar am Eintritt des Kanals ein. 
Dabei kam es zu verschiedenen Ausprägungen der Strömungsform. In der darge-
stellten Abbildung kann die Eintrittsgeschwindigkeit unmittelbar im Kanaleintritt als 
nahezu homogen betrachtet werden, während bei anderen Messungen lokale 
Geschwindigkeitsspitzen festgestellt wurden. Im weiteren Verlauf wird als Wert für 
die gemessene Strömungsgeschwindigkeit am Kanaleintritt ein Mittelwert aus 50 
Absolutwerten von Vektoren unmittelbar am Kanaleintritt verwendet. 
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Abbildung 4.26: Beispiel für ein Geschwindigkeitsfeld unterhalb des 
Strömungskanals, TBlech = 600°C, s = 29 mm, H = 510 mm  
oben: Kameraaufnahme; unten: Auswertegrafik 
In den Abbildungen 4.27 bis 4.29 sind jeweils für die untersuchten Kaminhöhen die 
gemessenen Geschwindigkeiten in Abhängigkeit von der Blechtemperatur für die 
verschiedenen Plattenabstände aufgetragen. Bei allen drei untersuchten Kamin-
höhen ist zu erkennen, dass bei dem kleinsten Abstand von 7 mm zwischen den 
beiden Heizblechen die Geschwindigkeit am niedrigsten ausfällt und weder von der 
Blechtemperatur noch von der Kaminhöhe abhängt. Die Eintrittsgeschwindigkeiten 
steigen zwar sowohl bei der untersuchten Kaminhöhe von 200 mm geringfügig von 
0,11 m/s (TE = 200°C) auf 0,15 m/s ( TE = 600°C) als auch bei der Höhe 
HKamin = 300 mm von 0,10 m/s (TE = 200°C) auf 0,17 m/s ( TE = 600°C), bei einer 
Kaminhöhe von 510 mm sinkt der Wert jedoch von 0,17 m/s auf 0,16 m/s trotz 
steigender Blechtemperatur von 200°C auf 600°C. Bei  den beiden größeren Platten-
abständen besteht ein direkt proportionaler Zusammenhang zwischen Blech-
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temperatur und Eintrittsgeschwindigkeit. Eine Erhöhung der Blechtemperatur von 
200°C auf 600°C bewirkt sowohl für einen Plattenabs tand von 17 mm als auch für 
29 mm bei allen drei untersuchten Kaminhöhen eine durchschnittliche Geschwindig-
keitserhöhung von ca. 0,17 m/s.  
Der Einfluss der Kaminhöhe auf die Strömungsgeschwindigkeit ist exemplarisch bei 
einer Blechtemperatur von 600°C in Abbildung 4.30 d argestellt und zeigt ebenfalls 
eine direkt proportionale Abhängigkeit der Eintrittsgeschwindigkeit von der Kamin-
höhe. Die Ergebnisse der beiden anderen untersuchten Blechtemperaturen sind in 
Anhang B aufgeführt und bestätigen diesen Zusammenhang. 
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Abbildung 4.27: Abhängigkeit der Strömungsgeschwindigkeit von der Blechtem-
peratur bei einer Kaminhöhe von 200 mm 
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Abbildung 4.28: Abhängigkeit der Strömungsgeschwindigkeit von der Blechtem-
peratur bei einer Kaminhöhe von 300 mm 
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Abbildung 4.29: Abhängigkeit der Strömungsgeschwindigkeit von der Blechtem-
peratur bei einer Kaminhöhe von 510 mm 
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Abbildung 4.30: Abhängigkeit der Strömungsgeschwindigkeit von der Kaminhöhe bei 
einer Blechtemperatur von 600°C 
Zur weiteren Auswertung werden die gemessenen Strömungsgeschwindigkeiten in 
Massenströme umgerechnet und mit Ergebnissen verglichen, die mittels der modifi-
zierten Umlaufgleichung aus Kapitel 3.3.2 berechnet wurden. Für den hydraulischen 
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mit z als konstanter Kaminbreite von 145 mm. 
Eingesetzt in Gleichung 3.53 ergibt sich daraus die angepasste Form der Umlauf-
gleichung: 
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Die Strömungswiderstände ωi setzen sich zusammen aus dem Druckverlust durch 
die Heizbleche 
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=
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ω  Gl. 4.12 
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und durch die Querschnittserweiterung am Heizplattenaustritt nach [VDI06] und an-
gepasst an die Umlaufgleichung nach Kapitel 3.3.2: 
Anders als das in Kapitel 3.3.2 beschriebene Kaminmodell wird in diesem Fall 
aufgrund der unterschiedlichen Querschnittsflächen im Heizbereich und im Kamin 
nicht der gesamte Rekombinator als Kaminsystem betrachtet, sondern lediglich der 
Kaminaufsatz von REKO-PLEX. 
In Abbildung 4.31 ist der aus den Messungen ermittelte Massenstrom gegen den 
berechneten Massenstrom ohne Berücksichtigung der Druckverluste aufgetragen. 
Deutlich zu erkennen sind die erheblichen Abweichungen zwischen Messung und 
Theorie bei geringem Plattenabstand. Hier weichen die Messwerte etwa um das 25-
fache von der druckverlustfreien Rechnung ab. Die Erhöhung des Abstands 
zwischen den beiden Heizblechen sorgt für einen geringeren Druckverlust, die 
Messungen liegen teilweise im Bereich der theoretischen Werte.  
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Abbildung 4.31: Vergleich zwischen gemessenem Massenstrom und dem 
theoretischen druckverlustfreien Massenstrom  
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Abbildung 4.32: Vergleich zwischen gemessenem und berechnetem Massenstrom 
Auch wenn die gemessenen Massenströme im Bereich niedriger Werte (Spaltbreite 
7 mm) gegenüber den anhand der modifizierten Umlaufgleichung bei Berück-
sichtigung des Druckverlusts berechneten Massenströmen um bis das 2,8-fache 
überschätzt werden, stimmen Modell und Experiment über den gesamten Parameter-
bereich betrachtet akzeptabel überein (s. Abbildung 4.32). Die Ergebnisse zeigen, 
dass die modifizierte Umlaufgleichung zur Berechnung des Massenstroms, der 
infolge der freien Konvektion durch den Rekombinator hindurchströmt, bei Berück-
sichtigung der bedeutenden Druckverlustquellen verwendet werden kann.  
4.2.4.1 Fehlerbetrachtung 
Die Messabweichungen der Thermoelemente sind der Fehlerbetrachtung des Prüf-
stands REKO-3 zu entnehmen.  
Der systematische Fehler, der durch die Unkenntnis über die reale Eintrittstem-
peratur entsteht, wird über die Messwertkorrektur minimiert. Bei den Austrittstem-
peraturmessungen wurden die Thermoelemente von oben eingeführt. Vor allem die 
Messstelle direkt über den Heizplatten erwies sich als fehlerbehaftet, da teilweise im 
Kaminaustritt höhere Temperaturen als direkt über den Platten gemessen wurden. 
Eine Ursache können Turbulenzen aufgrund der Querschnittsänderung sein. Eine 
weitere Fehlerquelle ist der mit der Heizblechtemperatur ansteigende Einfluss der 
Wärmestrahlung. Eine Wärmeübertragung an das durch den Kamin strömende Gas 
findet kaum statt, während der Einfluss der steigenden Blechtemperatur auf die 
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Thermoelemente zunimmt. Dementsprechend nehmen die Abweichungen zwischen 
realer und gemessener Gastemperatur zu. Aufgrund temperaturabhängiger Größen 
werden dadurch erhöhte Werte für die Strömungsgeschwindigkeit berechnet.  
Bei der PIV-Messung kann es zu mehreren Messfehlern kommen, die man in drei 
Bereiche unterteilen kann: 
• Fehler im Aufbau:  
Die Lichtschnittebene ist falsch positioniert. Dies kann bedeuten, dass sie ent-
weder nicht unterhalb des Kanals liegt oder aber nicht senkrecht ausgerichtet 
wurde. Ein weiterer Fehler kann auftreten, wenn die Kamera nicht orthogonal zur 
Lichtschnittebene ausgerichtet ist. Dadurch wird zum Einen die falsche Ebene 
betrachtet, zum Anderen liegen die Strömungsfäden nicht in der Lichtschnitt-
ebene und die Partikel strömen nicht innerhalb der Ebene, sondern aus der 
Ebene heraus bzw. in sie hinein. Diese Fehler können durch genaues Kalibrieren 
so gering gehalten werden, dass der Messfehler quantitativ vernachlässigbar 
wird. 
• Fehler in der Versuchsdurchführung:  
Dabei werden während der Messung falsche Einstellungen verwendet. Dies kann 
z. B. eine zu geringe Partikelbeleuchtung sein, oder der Pulsabstand wurde nicht 
auf die Strömungsgeschwindigkeit bzw. auf den Turbulenzgrad abgestimmt. Dies 
hat zur Folge, dass die Auswertungs-Software Partikel aus dem ersten Bild nicht 
eindeutig denjenigen auf dem zweiten Bild zuordnen kann. Außerdem muss 
darauf geachtet werden, dass die Wahl der Partikel sowie deren Anzahl den 
Strömungsbedingungen angepasst wird. Im Fall einer sich frei einstellenden Kon-
vektionsströmung darf der Druck, mit dem die Partikel in das Gehäuse ein-
gebracht werden, nicht zu hoch sein.  
Eine Betrachtung der Fehlerquellen führt zu dem Ergebnis, dass vor allem die 
Partikeleinbringung durch den Partikelgenerator den höchsten Messfehler produziert. 
Daher wurden Versuche bei Raumtemperatur durchgeführt, um die Partikelströmung 
zu betrachten, die ausschließlich durch den Impuls der Partikeleinbringung entsteht. 
Abbildung 4.33 zeigt, dass der dadurch entstehende Fehler bei maximal ± 0,03 m/s 
liegt. Bei genauerer Betrachtung stellt man jedoch fest, dass lediglich in zwei 
Bereichen des Strömungsfeldes diese Geschwindigkeit erreicht wird und nur eine im 
Eintrittsbereich des Strömungskanals liegt. Durch die Auswahl von 50 Absolutwerten 
von Vektoren im direkten Kanaleintritt und deren arithmetischer Mittelung kann die 
Messabweichung minimiert werden. Reduzierte man den für den Generator notwen-
digen Druck weiter, würde die Anzahl der Partikel für die Auswertungs-Software zu 
gering.  
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Die erzielten Ergebnisse zeigen, dass die durch das PIV-Verfahren erzielten Mess-
ergebnisse für die Validierung des Kaminmodells verwendet werden können.  
 
60 mm
 
Abbildung 4.33: Geschwindigkeitsfeld aufgrund der Partikeleinspeisung  
oben: Kameraaufnahme; unten: Auswertegrafik 
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5 Programmentwicklung 
Die in Kapitel 2.4.2 erwähnten Vergleichsrechnungen mit experimentellen Ergeb-
nissen aus der REKO-3-Datenbank wurden mit der REKO-DIREKT-Version 0.6.1 
durchgeführt. Die verwendeten Koeffizienten der Stoff- und Wärmeübertragungs-
beziehungen nach Kapitel 3.2.3 wurden bereits von [BÖH07] angepasst. Aufgrund 
der Erweiterung der REKO-3-Datenbank steht nun eine Vielzahl an Messergeb-
nissen zur Verfügung, die eine weitere Parameteroptimierung ermöglicht. 
Bei dem bisherigen Modell von REKO-DIREKT handelt es sich ausschließlich um ein 
internes Modell, d. h. es umfasst das Reaktionsgeschehen in einem Katalysator-
element. Der gesamte Rekombinator einschließlich Gehäuse wird nicht betrachtet. 
Daher muss der Fluidmassenstrom vorgegeben werden. Im Rahmen dieser Arbeit 
wurde REKO-DIREKT um ein Kaminmodell erweitert, welches die Berechnung des 
sich aufgrund der freien Konvektion einstellenden Massenstromes ermöglicht. 
Das gesamte Rekombinatormodell wird anhand von Messdaten aus [KAN07] einer 
ersten Validierung unterzogen. 
5.1 Optimierung der Modellparameter in REKO-DIREKT 
In der aktuellen Programmversion 0.9.38 wurde eine Programmroutine 
implementiert, die es ermöglicht, die in REKO-DIREKT verwendeten empirischen 
Parameter anhand der Versuchsdatenbank systematisch zu optimieren [REI09]. Der 
Optimierungsalgorithmus lehnt sich an einen Lernalgorithmus an, mit dem künstliche 
neuronale Netze ihre internen Parameter (‚Gewichte’) an vorgegebene Muster an-
passen. Notwendig für die Anwendung dieses Algorithmus ist das Vorhandensein 
einer ausreichend großen Menge von Messdaten, den sog. Trainingsdaten, die den 
mit dem Modell zu berechnenden Parameterbereich möglichst vollständig abdecken. 
Das prinzipiell zugrunde liegende Lernverfahren ist das sog. ‚Backpropagation’-
Verfahren [ZEL94]. Mit einem Gradientenabstiegsverfahren, d.h. der Methode des 
steilsten Abstiegs, wird versucht, möglichst schnell ein globales Minimum des 
Rechenfehlers zu finden, d.h. Werte für die Modellparameter, bei der die Abweichung 
der Rechnungen von den Messdaten minimal ist. Für jeden Trainingsdatensatz – 
also ein Temperatur- und Konzentrationsprofil bei vorgegebenen Eintritts-
bedingungen – wird der Rechenfehler gesenkt, indem eine Änderung der Modell-
parameter PM um einen Bruchteil des negativen Gradienten der Fehlerfunktion Γ 
vorgenommen wird: 
M
M dP
dP Γ−=∆ η . Gl. 5.1 
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Der Faktor η wird auch als Lernfaktor bezeichnet und soll dafür sorgen, dass die 
Änderungen der Parameterwerte nicht zu schnell erfolgen. Er wird wie folgt ermittelt: 
Versuchen
100
=η , Gl. 5.2 
mit der Anzahl der verwendeten Versuche nVersuche = 133. 
Zur Berechnung des Fehlers Γ zwischen Messdaten und Rechnung werden sowohl 
Werte für die Katalysatortemperatur (Index T) als auch für die Wasserstoffkonzen-
tration (Index C) genutzt. Zunächst wird für beide Größen die Summe der Fehlerqua-
drate bezogen auf die Anzahl der Messpunkte berechnet. Nach Ziehen der Wurzel 
aus diesem Wert liegt eine Art Standardabweichung (mittlere Abweichung) in der 
Einheit der Messgröße vor. Um die Abweichung beider Messgrößen anschließend 
miteinander in Zusammenhang setzen zu können, wird dieser Wert auf den jewei-
ligen Maximalwert aus den bislang erzielten Messwerten normiert, für die Katalysa-
tortemperatur auf 700°C, für die Wasserstoffkonzent ration auf 7 Vol.-%: 
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Gl. 5.4 
Der Gesamtfehler der Rechnung ergibt sich aus der Summe beider Werte: 
CT Γ+Γ=Γ . Gl. 5.5 
Das prinzipielle Ablaufschema ist in Abbildung 5.1 dargestellt. Zunächst wird die 
Datenbank, die die Trainingsdaten beinhaltet, eingelesen. Anschließend wird mit den 
voreingestellten Parameterwerten eine Referenzrechnung mit allen Trainingsdaten-
sätzen durchgeführt. Der dabei ermittelte Fehler stellt den Ausgangspunkt der Opti-
mierungsprozedur dar. Im eigentlichen Training erfolgt dann eine Schleife über eine 
vorher festgelegte Anzahl von Trainingsläufen. In jedem Trainingsdurchlauf werden 
nacheinander alle Datensätze betrachtet. Für jeden Datensatz wird für alle Modell-
parameter nacheinander der Fehlergradient bestimmt und der Parameter an-
schließend geringfügig so modifiziert, dass für den aktuellen Datensatz ein etwas 
besseres Rechenergebnis erzielt wird. Wichtig ist in diesem Zusammenhang, dass 
die Geschwindigkeit der Parametermodifizierung nicht zu groß gewählt wird.  
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Abbildung 5.1: Programmablaufplan Parameteroptimierung 
Als zu optimierende Modellparameter wurden wie bei [BÖH07] die Koeffizienten der 
Stoff- und Wärmeübertragungsgesetze (s. Kapitel 3.2.3) kNu,1, kNu,2, kNu,3, kSh,1, kSh,2, 
kSh,3 sowie der Parameter φ gewählt. Dieser Parameter ist definiert als Quotient aus 
dem Anteil der Reaktionswärme, die an das durchströmende Gas abgegeben wird, 
zu dem Anteil, der zur Erwärmung der Katalysatorbleche beiträgt. Als Trainingsdaten 
wurden 133 Datensätze aus der REKO-3-Datenbank verwendet. Insgesamt wurden 
165 Trainingsrunden (‚Run’) absolviert.  
In den Abbildungen 5.2 bis 5.4 sind die Verläufe der zu optimierenden Parameter 
dargestellt. In jeder Grafik ist der Gesamtfehler aller Rechnungen im Vergleich zu 
den Trainingsdaten auf der rechten Achse aufgetragen, während die jeweiligen Para-
meter jeweils auf der linken Achse aufgetragen sind. Es ist zu erkennen, dass der 
Fehler in den ersten drei Trainingsrunden rapide abnimmt, um im weiteren Verlauf 
mit einem geringeren Gradienten weiter kleiner zu werden. Nach dem Trainings-
durchlauf 137 steigt der Fehler wieder an, ein Optimum der Parametereinstellungen 
wurde erreicht. Daher werden die Werte dieses Durchlaufs für die weiteren 
Validierungsrechnungen verwendet. Insgesamt ist der Gesamtfehler nach diesen 137 
Trainingsrunden um etwa 10% verringert worden. 
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Abbildung 5.2: Trainingsverlauf der Parameter kNu,1, kSh,1 
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Abbildung 5.3: Trainingsverlauf der Parameter kNu,2, kNu,3, kSh,2, kSh,3 
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Abbildung 5.4: Trainingsverlauf der Parameter φ 
In Tabelle 5.1 sind die Literaturwerte, die von [BÖH07] ermittelten Werte und die 
durch die Parameteroptimierung erzielten neuen Werte für die Koeffizienten ange-
geben. Die aus der Literatur bekannten Werte können nur als erste Anhaltspunkte 
dienen, da verschiedene Bedingungen für die Übertragbarkeit der Literaturangaben 
nicht erfüllt sind.  
Tabelle 5.1: Überblick über die Koeffizientenwerte aus der Literatur [VDI06], REKO-
DIREKT v 0.6.1 [BÖH07] und REKO-DIREKT v 0.9.38 
Koeffizienten Literatur [VDI06] RD v 0.6.1 RD v 0.9.38 
kNu,1 7,541 9,0492 8,865 
kNu,2 1,224 0,8589 0,881 
kNu,3 0,332 0,2324 0,204 
kSh,1 7,541 7,541 7,784 
kSh,2 1,227 1,4724 1,419 
kSh,3 0,332 0,3984 0,452 
φ - 0,27 0,27822 
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Die Abbildungen 5.5 bis 5.8 zeigen einige beispielhafte Vergleiche zwischen den 
Messdaten, den Ergebnissen aus den Rechnungen mit Literaturdaten und den 
REKO-DIREKT-Ergebnissen, die mit den Parametern aus den Optimierungs-
rechnungen erzielt wurden. Bei einer Strömungsgeschwindigkeit von 0,25 m/s und 
niedrigen Wasserstoffeintrittskonzentrationen geben beide REKO-DIREKT-Rech-
nungen die Messwerte sehr gut wieder. Im Bereich der vordersten Temperatur-
messstelle weist die Rechnung die maximale Abweichung von ca. 15 K auf. Dies 
entspricht einer relativen Abweichung von etwa 3%. Die maximale Abweichung der 
berechneten Konzentration wird ebenfalls im vorderen Bereich des Katalysatorblechs 
erreicht und liegt absolut betrachtet bei ca. 0,25 Vol.-%.  
Auch bei der höheren Wasserstoffkonzentration von 6 Vol.-% stimmen die berech-
neten Wasserstoffkonzentrationen sehr gut mit den Messergebnissen überein, 
während die gemessenen Katalysatortemperaturen von beiden Rechnungen z. T. 
deutlich überschätzt werden. An dieser Stelle ist eine geringfügige Verbesserung des 
Modells erkennbar: Die neue Version zeigt eine maximale Temperaturdifferenz zu 
den Messwerten von 75 K, während die alte Version maximal 80 K über den Mess-
werten liegt.  
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Abbildung 5.5: Temperatur- und Konzentrationsverläufe: Vergleich zwischen den 
Messwerten (Mess), Literatur (Run 0) und REKO-DIREKT v 0.9.38 
(Run 137) 
5 Programmentwicklung  91 
 
0
100
200
300
400
500
600
700
800
900
1000
0 20 40 60 80 100 120 140
Blechhöhe [mm]
T K
at
 
[K
]
0
0,01
0,02
0,03
0,04
0,05
0,06
0,07
0,08
0,09
0,1
y H
2 
[-]
T_Kat - Mess
T_Kat - Run 0
T_Kat - Run 137
y_H2 - Mess
y_H2 - Run 0
y_H2 - Run 137
REKO-DIREKT Version 0.9-38
yH2,E = 6 Vol.-%
TE = RT
vE = 0,25 m/s
 
Abbildung 5.6: Temperatur- und Konzentrationsverläufe: Vergleich zwischen den 
Messwerten (Mess), Literatur (Run 0) und REKO-DIREKT v 0.9.38 
(Run 137) 
Bei Strömungsgeschwindigkeiten von 1 m/s stimmen die mit REKO-DIREKT 
erzielten Ergebnisse qualitativ sehr gut mit den Messergebnissen überein. Im 
Bereich niedriger Wasserstoffeintrittskonzentrationen werden sowohl die Wasser-
stoffkonzentrationen als auch die Katalysatortemperaturen gegenüber den Mess-
werten quantitativ gut abgebildet (s. Abbildung 5.7). Die gemessene H2-
Konzentration verläuft in unterer Blechhöhe zunächst etwas flacher als die 
berechneten Werte, bevor die Messpunkte sich den berechneten Kurven angleichen. 
Wie bereits in Kapitel 4.1.2 erwähnt, spielt die Position der Messgasentnahmestelle 
eine wichtige Rolle. Da bei diesen Versuchen das Messgas aus der Kanalmitte 
entnommen wurde, liegt im unteren Bereich der Katalysatorbleche noch eine 
unausgebildete Profilströmung vor, und das Gemisch in Strömungskanalmitte wird 
noch nicht so stark vom Wasserstoffumsatz beeinflusst. Die neue REKO-DIREKT-
Version berechnet die höchste Katalysatortemperatur direkt an der Blechvorderkante 
und liegt vor allem im vorderen Bereich näher an den Messwerten als die ältere 
Version. 
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Abbildung 5.7: Temperatur- und Konzentrationsverläufe: Vergleich zwischen den 
Messwerten (Mess), Literatur (Run 0) und REKO-DIREKT v 0.9.38 
(Run 137) 
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Abbildung 5.8: Temperatur- und Konzentrationsverläufe: Vergleich zwischen den 
Messwerten (Mess), Literatur (Run 0) und REKO-DIREKT v 0.9.38 
(Run 137) 
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Bei einer Wasserstoffeintrittskonzentration von 6 Vol.-% erkennt man wiederum die 
Abweichungen bei der H2-Konzentration zwischen Rechnung und Messung (s. 
Abbildung 5.8). Auch hier ergeben sich kaum Änderungen durch die Parameteropti-
mierung, während die Neuberechnung des Katalysatortemperaturverlaufs eine deut-
liche Verbesserung erkennen lässt. Die ansteigende Temperatur in der vorderen 
Hälfte des Blechs, aus der Rechnung ‚Run 0’ ist physikalisch nicht nachvollziehbar 
und wird durch die neuen Parameter der Wärme- und Stoffübertragungsgesetze 
widerlegt. Wie bereits bei den in Abbildung 5.6 dargestellten Ergebnissen werden die 
Temperaturen in beiden Rechnungen überschätzt. In diesem Fall weicht die mit den 
Literaturdaten berechnete Temperatur maximal um über 115 K gegenüber den Mess-
werten ab, während die Version 0.9.38 eine maximale Temperaturdifferenz von ca. 
75 K aufweist. 
Die Ergebnisse zeigen, dass die Parameteroptimierung punktuell eine deutliche Ver-
besserung der Simulation des Reaktionsgeschehens in einem Katalysatorelement 
darstellt.  
5.2 Implementierung Kaminmodell 
Die Implementierung des Kaminmodells, welches in Kapitel 3.3.2 beschrieben wird, 
erfolgt als zusätzliches Unterprogramm (Subroutine ‚Naturkonvektion’), die restliche 
Programmstruktur bleibt im Wesentlichen erhalten. Im Fall einer Naturkonvektions-
rechnung wird der Massenstrom, der bislang über die Eingaberoutine vorgegeben 
wurde, nun durch das Kaminmodell berechnet. Die Eingabedaten werden um die Ab-
frage der Gehäusegeometrien erweitert. Zu Beginn der Rechnung muss aus nume-
rischen Gründen eine geringe Durchströmung des Rekombinators vorgegeben 
werden, infolge dessen das reaktionsfähige Gemisch an das Katalysatorelement 
gelangt. Die exotherme Reaktion bewirkt eine Erwärmung des Fluids, so dass die 
freie Konvektion anläuft. Die Iteration wird bis zum Erreichen stabiler Zustände fort-
geführt.  
Die modifizierte Umlaufgleichung kann unterteilt werden in einen Auftriebsterm AT, 
einen Faktor KEA, der die Bedingungen am Kamineintritt und -austritt berücksichtigt, 
und in die Druckverlustterme für das Katalysatorelement ∆PV,Kat sowie die sonstigen 
Druckverluste ∆PV,sonst, so dass nach Gleichung 3.53 gilt:  
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Im Bereich des Katalysatorelements sind auf Grund der Temperaturunterschiede 
auch unterschiedliche Dichten ρi in den betrachteten Maschen mit der Höhe xi zu 
erwarten. Für diesen Bereich gilt als mittlere Fluiddichte: 
∑
∑
=
=
⋅
=
maxi
1i
i
maxi
1i
ii
Kat
x
xρ
ρ . Gl. 5.7 
Das Gehäuse wird als adiabat angenommen, da der Wärmeeintrag durch die 
Wasserstoffrekombination viel größer ist als die Wärmeverluste über die Gehäuse-
wand. Daher kann für die mittlere Dichte des Fluids im Kamin die Dichte am Austritt 
der Katalysatorelemente verwendet werden: 
maxiG ρρ = . Gl. 5.8 
Die mittlere Dichte für die gesamte Rekombinatorhöhe HGes errechnet sich nach 
∑
∑∑
=
==
+
⋅+⋅
=
⋅+⋅
=
maxi
1i
iG
maxi
1i
iiGmaxi
Ges
maxi
1i
iiGG
Ges
xH
xH
H
xH ρρρρ
ρ  Gl. 5.9 
und wird sowohl für die Dichte im Auftriebsterm AT als auch für die Dichte im Term 
KEA verwendet. Der Druckverlustterm ∆PV,Kat wird aus der Summe der Druckverlust-
werte für jede einzelne Masche gebildet, so dass gilt: 
∑
=
⋅
⋅
⋅
=
⋅⋅
⋅
=
maxi
1i i
ii
hh
Kat,V
x
d2
1
d2
HP
ρ
ξ
ρ
ξ∆ . Gl. 5.10 
Für die sonstigen Druckverluste ∆pV,sonst gilt die bereits im Kapitel 3.3.2 beschriebene 
Beziehung 
∑=∆ isonst,Vp ω . Gl. 5.11 
Für den Reibungsbeiwert ξi jeder Masche muss zwischen laminarer und turbulenter 
Strömung unterschieden werden. Aus Gründen der Programmierung muss der Über-
gang von laminar zu turbulent stetig sein, so dass ein gewichteter Mittelwert aus 
laminarem und turbulentem Reibungsbeiwert im Bereich 2000 <Re< 3000 gebildet 
wird: 
( )lamturbminlami ReRe ξξξξ −⋅−+= 1000 , Gl. 5.12 
mit Remin = 2000 als untere Grenze des Übergangsbereichs. Mit den gewonnenen 
Daten erfolgt die Berechnung des neuen Massenstroms, der an das Katalysator-
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modell weitergegeben wird, in dem eine Neuberechnung des Reaktionsgeschehens 
stattfindet. 
5.3 Validierung mit Literaturdaten 
Die folgenden Versuchsbeschreibungen der zur Validierung genutzten Experimente 
sind [KAN07] entnommen. Zur Beschreibung der Versuchsanlage sei auf das Kapitel 
2.5.2 verwiesen. 
5.3.1 Anpassung REKO-DIREKT an die Versuchsdaten 
Die verwendeten Katalysatorbleche der Firma Areva NP weisen eine Dicke von 
0,2 mm auf. Bei einem Spaltmaß von etwa 10 mm resultiert daraus eine Kanalbreite 
zwischen zwei Blechen von ca. 9,8 mm. Die Kamingeometrie des Rekombinators 
wird wie folgt eingetragen: 
• Anzahl der Katalysatorbleche: 15, 
• Kaminhöhe (über den Katalysatorblechen): 87 cm, 
• Gehäusebreite: 20,0 cm, 
• Gehäusetiefe: 16,6 cm, 
• Widerstandsbeiwert der Austrittsöffnung: 3,0. 
Für die Wärme- und Stoffübergangsbeziehungen werden die in der Parameteropti-
mierung ermittelten Werte verwendet. Für die instationäre Rechnung wird ein Zeit-
schritt von 2 s gewählt. 
5.3.2 Ergebnisse 
Nachfolgend werden zunächst nach [KAN07] die Versuchsabläufe der Experimente 
PAR-1 bis PAR-5 beschrieben. Anschließend erfolgt der Vergleich der Messwerte mit 
den Ergebnissen aus den Berechnungen mit REKO-DIREKT v 0.9.38. Für die Über-
prüfung der Ergebnisse dienen die Eintrittsgeschwindigkeiten und die Bedingungen 
am Rekombinatoraustritt (Wasserstoffkonzentration und Temperatur). Am Ende 
werden die experimentell ermittelten Reaktionsraten sowohl mit den nach der 
Siemens-Korrelation ermittelten Werten als auch mit den durch REKO-DIREKT 
berechneten Ergebnissen verglichen. 
5.3.2.1 Experiment PAR-1 
Der Verlauf der für die Programmvalidierung wesentlichen Eingabedaten ist in 
Abbildung 5.9 dargestellt. Die Einspeisung des Wasserstoffs erfolgt im oberen Teil 
des Behältersumpfes nach oben gerichtet, während der Rekombinator im Innern des 
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Innenzylinders angebracht ist (s. Abbildung 2.11). Dadurch kann eine direkte An-
strömung des Rekombinators nicht vermieden werden.  
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Abbildung 5.9: Zeitlicher Verlauf der REKO-DIREKT-Eingabedaten im Versuch 
PAR-1 
Das Experiment verläuft in den folgenden wesentlichen Teilschritten: 
• H2-Einspeisung im luftgefüllten Versuchsbehälter bei 1,31 bar Behälterdruck bis 
2,2 Vol.-% (660 s), 
• Volle Rekombinatorleistung ab ca. 1000 s, 
• Nach Absinken der H2-Konzentration auf 1,3 Vol.-% (3400 s) weitere Einspeisung 
von Wasserstoff bis 4,6 Vol.-% (4600 s) mit kurzer Unterbrechung bei ca. 
3,2 Vol.-%,  
• Anheben des Behälterdrucks auf 2 bar durch Einspeisen von Luft (5100 s-
6180 s), währenddessen Absinken der H2-Konzentration auf 2 Vol.-% (6900 s), 
• Anheben des Behälterdrucks auf 3 bar durch Einspeisen von Luft (6900 s-
8820 s), währenddessen weiteres Absinken der H2-Konzentration auf 0,9 Vol.-%, 
• Nach H2-Einspeisung Anstieg der H2-Konzentration auf 2,3 Vol.-% (9360 s-
10260 s),  
• Anstieg der H2-Konzentration auf 3,6 Vol.-% nach weiterer H2-Einspeisung, 
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• Ende der Rekombinator-Aktivität bei einer H2-Konzentration von etwa 0,35 Vol.-% 
(~32000 s).  
Die Abbildungen 5.10 bis 5.12 zeigen die Ergebnisse der Validierungsrechnung im 
Vergleich mit den Messdaten, aufgeteilt in die drei unterschiedlichen Druckphasen 
des Experiments. Folgende Beobachtungen lassen sich feststellen: 
• 1,3 bar-Phase (Abbildung 5.10):  
In der Simulation startet der Rekombinator schneller als im Experiment. Nach 
Ende der ersten und zweiten H2-Einspeisung ist eine gute Übereinstimmung 
zwischen Rechnung und Messung (600 - 4200 s) zu erkennen. Nach der kurzen 
Einspeiseunterbrechung verlaufen die gemessenen Austrittstemperaturen 
ungewöhnlich (Absinken trotz H2-Zunahme), so dass hier möglicherweise die Ein-
speisung die Strömungsbedingungen um den Rekombinator beeinflusst. In 
diesem Bereich wird die Abbauleistung und dementsprechend die Austritts-
temperatur vom Programm überschätzt. 
• 2 bar-Phase (Abbildung 5.11) 
Nach der etwas unklaren Datenlage im Zusammenhang mit der voraus-
gegangenen H2-Einspeisung gibt es nach ca. 5400 s eine gute Übereinstimmung 
zwischen Messung und Rechnung. Die Austrittskonzentration wird nahezu 
konstant um ~0,25 Vol.-% überschätzt, entsprechend wird die Austrittstemperatur 
um ~25 K unterschätzt. 
• 3 bar-Phase (Abbildung 5.12) 
Die gute Übereinstimmung zwischen Messung und Rechnung setzt sich fort. Es 
bleibt bei einer nahezu konstanten Überschätzung der Austrittskonzentration um 
~0,25 Vol.-% und entsprechend zu niedrigen Austrittstemperaturen. 
Der Vergleich zwischen dem mit REKO-DIREKT berechneten und dem im Experi-
ment ermittelten Betriebsverhalten des eingesetzten Rekombinators zeigt, dass der 
Verlauf der betrachteten Größen grundsätzlich qualitativ richtig und in weiten Teilen 
auch quantitativ gut berechnet wird. 
Es ist zu erkennen, dass die berechnete Strömungsgeschwindigkeit in allen Phasen 
sehr gute Übereinstimmung mit den experimentellen Daten zeigt.  
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Abbildung 5.10: Validierung PAR-1, 1,3 bar-Phase 
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Abbildung 5.11: Validierung PAR-1, 2 bar-Phase 
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Abbildung 5.12: Validierung PAR-1, 3 bar-Phase 
5.3.2.2 Experiment PAR-2 
In Abbildung 5.13 ist der zeitliche Verlauf der gemessenen Werte, die für die 
Programmvalidierung verwendet werden, dargestellt. Die H2-Einspeisung erfolgt in 
diesem Versuch in mittlerer Höhe des Behältersumpfes in Richtung Sumpfboden. 
Der Rekombinator ist an der Außenseite des Innenzylinders befestigt, so dass eine 
direkte Anströmung nicht stattfindet. Die wesentlichen Teilschritte im Versuch PAR-2 
sind: 
• H2-Einspeisung im luftgefüllten Versuchsbehälter bei 1,45 bar Behälterdruck und 
20°C, 
• Anlaufen des Rekombinators ab ca. 1,1 Vol.-% H2 am Eintritt (700 s), 
• Einspeisung von Wasserstoff bis ca. 4,8 Vol.-% (2700 s) mit kurzer Unter-
brechung bei ca. 3,4 Vol.-% (1500 s),  
• Ende der Rekombinator-Aktivität bei einer H2-Konzentration von 0,4 Vol.-% 
(~20000 s).  
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Abbildung 5.13: Zeitlicher Verlauf der REKO-DIREKT-Eingabedaten im Versuch 
PAR-2 
In den Abbildungen 5.14 und 5.15 sind die Ergebnisse der Validierungsrechnung im 
Vergleich mit den Messdaten, aufgeteilt in die Einspeisephase und die reine Abbau-
phase des Experiments, dargestellt. Folgende Beobachtungen lassen sich fest-
stellen: 
• Einspeise-Phase (Abbildung 5.14):  
Das Programm berechnet bereits kurz nach Versuchsbeginn einen Anstieg der 
Strömungsgeschwindigkeit und damit den Beginn der Rekombinatoraktivität, 
obwohl die Messungen erst nach ca. 700 s einen Anstieg der Geschwindigkeit im 
Rekombinatoreintritt verzeichnen. Sowohl der Verlauf der Strömungsgeschwin-
digkeit als auch die berechnete H2-Austrittskonzentration der Berechnung 
stimmen sehr gut mit den experimentellen Werten nach etwa 800 s überein. Die 
berechneten Austrittstemperaturen gleichen dagegen zu Beginn den Werten der 
Experimente, weichen aber im weiteren Verlauf (ab ca. 1200 s) von den 
gemessenen Werten bis zu 30 K ab. Zum Zeitpunkt t = 4000 s gleichen sich die 
Austrittstemperaturen wieder an. 
• Abbau-Phase (Abbildung 5.15):  
Während der Abbauphase sind wieder gute Übereinstimmungen zwischen den 
Messwerten und den Ergebnissen der Simulation erkennbar. In dieser Phase 
wird zu Beginn der Umsatz ein wenig unterschätzt, so dass die berechnete 
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Austrittstemperatur höher ist als die gemessene und die berechnete H2-
Austrittskonzentration niedriger ist als die entsprechenden Messwerte. Nach etwa 
5000 s erfährt die gemessene Austrittstemperatur einen geringfügigen, kurz-
fristigen Anstieg. Dieser wird in [KAN07] nicht erwähnt. Eine Erklärung mit Hilfe 
der anderen Messwerte ist ebenfall nicht möglich. Anschließend gilt für beide 
Austrittsbedingungen, dass sich die Simulations- und Messergebnisse im 
weiteren Verlauf angleichen. Das Ende der Rekombinatoraktivität wird wiederum 
zu langsam simuliert. Nach ca. 18000 s herrschen laut Messung im Rekombi-
natoreintritt und -austritt die gleichen Wasserstoffkonzentrationen und die Strö-
mungsgeschwindigkeit geht gegen Null. Demgegenüber sinkt die berechnete 
Rekombinatoraktivität nur allmählich und es ist keine untere Grenze festzustellen, 
ab der kein Umsatz mehr berechnet wird. 
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Abbildung 5.14: Validierung PAR-2, H2-Einspeisephase 
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Abbildung 5.15: Validierung PAR-2, H2-Abbauphase 
5.3.2.3 Experiment PAR-3 
Der Rekombinator ist wie im Versuch PAR-2 installiert. Die H2-Einspeisung erfolgt in 
unmittelbarer Nähe des Rekombinators direkt nach oben gerichtet. Eine Anströmung 
des Rekombinators wird zwar vermieden, die Konzentrationsmessstellen im Behälter 
messen jedoch eine ungleichmäßige Verteilung. Der zeitliche Verlauf der für die Pro-
grammvalidierung wesentlichen Größen ist in Abbildung 5.16 dargestellt.  
• H2-Einspeisung im luftgefüllten Versuchsbehälter bei 1,45 bar Behälterdruck und 
18°C. Die Wasserstoffkonzentration steigt im Behält er ungleichförmig an. 
• Der Rekombinator nimmt seinen Betrieb zeitlich gestuft (3 Stufen) bis zur vollen 
Rekombinatorleistung ab ca. 2550 s auf. 
• Die Einspeisung des Wasserstoffs erfolgt bis ca. 5,0 Vol.-% (2700 s). 
• Das Ende der Rekombinator-Aktivität wird bei einer H2-Konzentration von 
0,4 Vol.-% (~28000 s) erreicht. 
Die Ergebnisse aus dem Versuch PAR-3 sind für eine Programmvalidierung nur 
bedingt verwendbar. Da die H2-Einspeisestelle in unmittelbarer Nähe zum Rekom-
binator lag, strömt der Wasserstoff zunächst an ihm vorbei. Ein Anstieg der H2-Kon-
zentration wird zuerst im PAR-Auslass gemessen.  
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Abbildung 5.16: Zeitlicher Verlauf der REKO-DIREKT-Eingabedaten im Versuch 
PAR-3 
Die Abbildungen 5.17 und 5.18 zeigen die Ergebnisse der Validierungsrechnung im 
Vergleich mit den Messdaten, aufgeteilt in die Einspeisephase und die reine Abbau-
phase des Experiments. Der Vergleich liefert folgende Ergebnisse: 
• Einspeise-Phase (Abbildung 5.17):  
Laut [KAN07] startet der Rekombinator in 3 Stufen. Bei der Betrachtung der 
gemessenen Austrittstemperatur erkennt man, dass die Reaktion bereits nach ca. 
800 s beginnt. Die gemessene Strömungsgeschwindigkeit verzeichnet erst ab ca. 
1700 s den Beginn der Konvektionsströmung. Lediglich die gemessenen H2-
Austrittskonzentrationen deuten auf einen stufenförmigen Beginn hin. Daher 
können in der Anfangsphase keine aussagekräftigen Ergebnisse der Simulation 
erwartet werden. Nach ca. 2400 s steigt die gemessene Austrittstemperatur mit 
einem großen Gradienten bis auf etwa 180°C an und b leibt in diesem Bereich bis 
zum Zeitpunkt t = 4000 s relativ konstant. Der schnelle Temperaturanstieg im 
Austritt des Rekombinators wird durch die Berechnung ebenfalls wiedergegeben, 
allerdings liegt das Maximum bei etwa 220°C nach ca . 2800 s. Danach sinkt die 
Temperatur und stimmt ab ca. 4000 s mit der gemessenen Austrittstemperatur 
sehr gut überein. Lediglich die Strömungsgeschwindigkeit wird im gesamten 
Verlauf höher berechnet als die gemessenen Werte. 
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Abbildung 5.17: Validierung PAR-3, H2-Einspeisephase 
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Abbildung 5.18: Validierung PAR-3, H2-Abbauphase 
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• Abbau-Phase (Abbildung 5.18):  
Während der gesamten Abbauphase stimmen die berechneten Austritts-
bedingungen (Temperatur und H2-Konzentration) sehr gut überein. Anhand der 
gemessenen Strömungsgeschwindigkeit zeigt sich, dass die gemessene 
Rekombinatoraktivität ab ca. 28000 s stark nachlässt. Dies gibt die Simulation 
nicht wieder, vielmehr wird bis zum Ende der Rechnungen konstant Wasserstoff 
umgesetzt. 
5.3.2.4 Experiment PAR-4 
Der Versuchsaufbau ist der gleiche wie im Versuch PAR-2: Die Einspeisung des 
Wasserstoffs erfolgt in mittlerer Höhe des Behältersumpfes in Richtung Sumpfboden 
und der Rekombinator ist an der Außenseite des Innenzylinders befestigt, so dass 
eine direkte Anströmung nicht stattfindet. Folgende wesentliche Teilschritte charak-
terisieren diesen Versuch: 
• H2-Einspeisung im luftgefüllten Versuchsbehälter bei 1,5 bar Behälterdruck und 
19°C, 
• frühes Anlaufen der Rekombination bei ca. 0,4 Vol.-% (ca. 450 s) mit voller 
Rekombinatorleistung ab ca. 1000 s, 
• H2-Einspeisung bis 4,85 Vol.-% (1550 s), 
• Wasserstoffabbau bis auf ca. 1,3 Vol.-% (ca. 10000 s), 
• Lufteinspeisung bis zu einem Druckanstieg von 2,5 bar. Durch die Verdünnung 
der Behälteratmosphäre sinkt die Wasserstoffkonzentration bis auf 0,65 Vol.-% 
(ca. 12000 s), 
• Erneute H2-Einspeisung bis zu einer Konzentration von 4,75 Vol.-% (ca. 
14400 s), 
• H2-Abbau bis auf 0,3 Vol.-% (~50000 s). 
Der zeitliche Verlauf der für die Programmvalidierung wesentlichen Größen ist in 
Abbildung 5.19, die Ergebnisse der Validierungsrechnung im Vergleich mit den 
Messdaten, aufgeteilt in die Einspeisephase und die reine Abbauphase des Experi-
ments, sind in den Abbildungen 5.20 und 5.21 dargestellt.  
• 1,5 bar-Phase (Abbildung 5.20):  
Die Simulation berechnet das Startverhalten in sehr guter Übereinstimmung mit 
den Messwerten. Nach etwa 1000 s werden wie bei den vorangegangenen 
Rechnungen die Abbaurate und damit die Austrittstemperatur überschätzt, so 
dass die H2-Austrittskonzentration unterschätzt wird. Während der ersten Abbau-
phase (2000 s - 10000 s) gleichen sich die Mess- und Simulationsdaten an. Der 
Zeitpunkt der Übereinstimmung zwischen der gemessenen und der berechneten 
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Austrittstemperatur bei etwa 5000 s fällt mit einem geringfügigen Anstieg der 
gemessenen Austrittstemperatur zusammen, der weder durch die anderen 
Messwerte erklärbar ist, noch in [KAN07] Erwähnung findet. Der anschließende 
Druckanstieg durch Lufteinspeisung wird durch die Simulation qualitativ wie 
quantitativ sehr gut wiedergegeben. 
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Abbildung 5.19: Zeitlicher Verlauf der REKO-DIREKT-Eingabedaten im Versuch 
PAR-4 
• 2,5 bar-Phase (Abbildung 5.21):  
Nach der Druckerhöhung werden die Messwerte durch die Simulation sehr gut 
abgebildet. Auch hier wird allerdings die Austrittstemperatur überschätzt. Wie 
bereits in der 1,5 bar-Phase zu erkennen, gibt es bei etwa 17000 s eine gering-
fügige Unregelmäßigkeit der Austrittstemperatur, die bei den anderen 
betrachteten Messungen nicht vorhanden ist. In [KAN07] wird dies ebenfalls nicht 
erwähnt. Im weiteren Verlauf nähern sich Messwerte und Simulationsergebnisse 
wieder einander an. Der Verlauf der gemessenen H2-Austrittskonzentration und 
damit die Abbaurate werden hingegen durch die Simulation sehr gut berechnet. 
Bis zu dem Zeitpunkt t = 30000 s stimmen die gemessenen und berechneten 
Strömungsgeschwindigkeiten sehr gut überein. Ab diesem Zeitpunkt sinken die 
Messwerte jedoch stärker und laufen bis zum Versuchsende gegen Null. Die 
berechnete Strömungsgeschwindigkeit sinkt ebenfalls geringfügig, bleibt jedoch 
bis zum Simulationsende bei einem Wert von etwa 0,5 m/s.  
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Abbildung 5.20: Validierung PAR-4, 1,5 bar-Phase 
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Abbildung 5.21: Validierung PAR-4, 2,5 bar-Phase 
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5.3.2.5 Experiment PAR-5 
Die H2-Einspeisung erfolgt wie bereits in den Versuchen PAR-2 und PAR-4. In 
diesem Versuch wurde der Innenzylinder, an dem der Rekombinator an der Außen-
seite befestigt wurde, verkürzt. Der zeitliche Verlauf des Versuchsablaufs ist in 
Abbildung 5.22 dargestellt, die wesentlichen Teilschritte lauten:  
• H2-Einspeisung in den luftgefüllten Versuchsbehälter bei 1,55 bar Behälterdruck 
und 23°C,  
• die volle Rekombinatorleistung wird ab ca. 1600 s erreicht, 
• Einspeisung von Wasserstoff bis 4,5 Vol.-% (1900 s) mit kurzer Unterbrechung 
bei ca. 2,0 Vol.-% (1100 s), 
• Ende der Messdatenerfassung vor dem Ende der Rekombinator-Aktivität bei 
einer H2-Konzentration von 0,55 Vol.-% (~19000 s). 
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Abbildung 5.22: Zeitlicher Verlauf der REKO-DIREKT-Eingabedaten im Versuch 
PAR-5 
Die Abbildungen 5.23 und 5.24 zeigen die Ergebnisse der Validierungsrechnung im 
Vergleich mit den Messdaten, aufgeteilt in die Einspeisephase und die Abbauphase 
des Experiments. Folgendes lässt sich feststellen: 
• Einspeise-Phase (Abbildung 5.23):  
In der Simulation wird direkt zu Beginn ein Anstieg der Strömungsgeschwindig-
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keit und damit eine Rekombinatoraktivität berechnet, während die Messungen 
erst nach ca. 500 s einen Anstieg der Geschwindigkeit zeigen. Ansonsten ist eine 
sehr gute Übereinstimmung zwischen Rechnung und Messung während der 
gesamten Einspeisephase zu erkennen. Auch hier werden die Austritts-
temperaturen im Maximalbereich um ca. 30 K höher berechnet als die 
gemessenen Werte.  
• Abbau-Phase (Abbildung 5.24):  
Wie bei den anderen Versuchen ebenfalls beobachtet, gleichen sich die berech-
neten und gemessenen Austrittskonzentrationen in der Abbauphase an, bis nach 
etwa 5000 s beide Kurven sehr gut übereinstimmen. Auch die anderen Para-
meter der Simulation zeigen eine sehr gute Übereinstimmung mit den 
gemessenen Werten. Die Eintrittsgeschwindigkeit wird geringfügig höher 
berechnet als die Versuchswerte. 
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Abbildung 5.23: Validierung PAR-5, H2-Einspeisephase 
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Abbildung 5.24: Validierung PAR-5, H2-Abbauphase 
5.3.2.6 Allgemeine Ergebnisse 
Die Simulation der Versuche PAR-1 bis PAR-5 mit dem numerischen Modell REKO-
DIREKT zeigt meistens eine gute qualitative wie quantitative Übereinstimmung 
zwischen Messwerten und berechneten Werten. In allen Fällen berechnet REKO-
DIREKT die Austrittstemperatur am Rekombinator während der H2-Einspeisephasen 
höher als die entsprechenden Messwerte. Die in mehreren Fällen (PAR-2 und PAR-
4) beobachteten Unregelmäßigkeiten bei den gemessenen Austrittstemperaturen, die 
leider nicht in [KAN07] erwähnt werden, deuten auf Messunsicherheiten hin. 
Möglicherweise beruht dies auf einer inhomogenen Temperaturverteilung im Bereich 
des Rekombinatoraustritts.  
Prinzipiell zeigen die Rechnungen, dass das neu implementierte Kaminmodell die 
gemessenen Strömungsgeschwindigkeiten am Rekombinatoreintritt qualitativ wie 
quantitativ in weiten Teilen sehr gut wiedergibt. Es ist zu erkennen, dass das Modell 
größtenteils Geschwindigkeiten berechnet, die geringfügig über den Messwerten 
liegen, da REKO-DIREKT ideale Startbedingungen voraussetzt. In der Realität weist 
der Rekombinator unterschiedliche Startzeiten auf, daher wird der Beginn der 
Wasserstoffrekombination durch das Modell grundsätzlich früher berechnet als durch 
die Messungen beobachtet. Am Versuchsende, d. h. bei geringen Wasserstoffein-
trittskonzentrationen, werden gegenüber den experimentell ermittelten Werten die 
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Strömungsgeschwindigkeit und damit die Rekombinatoraktivität ebenfalls geringfügig 
überschätzt. 
Der Vergleich der experimentell ermittelten Reaktionsraten mit den Reaktionsraten, 
die einerseits mit Hilfe der Siemens-Korrelation (s. Kapitel 2.4.1) und andererseits mit 
REKO-DIREKT berechnet wurden, ist beispielhaft für den Versuch PAR-5 in den 
Abbildungen 5.25 und 5.26 dargestellt.  
Das numerische Modell REKO-DIREKT kann insbesondere zu Beginn der Versuche 
die experimentell ermittelten Werte besser wiedergeben. Da die Siemens-Korrelation 
eine minimal benötigte Wasserstoffkonzentration von 0,5 Vol.-% für die Berechnung 
der Reaktionsrate vorsieht, beginnt die Reaktion verzögert und endet zu schnell. 
Sowohl REKO-DIREKT als auch die Korrelation überschätzen den Wasserstoffabbau 
im Maximalbereich. REKO-DIREKT zeigt im gesamten Verlauf sowohl qualitativ als 
auch quantitativ eine höhere Übereinstimmung mit den experimentell ermittelten 
Reaktionsraten als die Siemens-Korrelation.  
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Abbildung 5.25: Vergleich zwischen den Reaktionsraten aus dem Experiment PAR-5 
mit den Ergebnissen aus REKO-DIREKT und aus der Siemens-
Korrelation (k1 = 0,0048 g/(s·bar), k2 = 0,0058 g/s) 
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Abbildung 5.26: Vergleich zwischen den Reaktionsraten aus dem Experiment PAR-5 
mit den Ergebnissen aus REKO-DIREKT und aus der Siemens-
Korrelation (k1 = 0,0048 g/(s·bar), k2 = 0,0058 g/s) 
Trotz der teilweise sehr guten Übereinstimmungen mit den experimentellen Integral-
daten sind weitere Versuche – insbesondere zum Start- und Endverhalten des 
Rekombinators – notwendig, um das numerische Modell REKO-DIREKT zu vali-
dieren. Eine detaillierte Auflösung der thermohydraulischen Vorgänge innerhalb des 
Rekombinators und in dessen unmittelbarer Umgebung – vor allem im Bereich der 
Austrittsöffnung – sollten Gegenstand dieser Untersuchungen sein. 
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6 Untersuchungen zu alternativen Rekombinatordesigns 
Ein wichtiger Aspekt bei der Auslegung zukünftiger Reaktorkonzepte ist die Bewer-
tung zusätzlicher, sicherheitstechnischer Anforderungen. Dazu gehört auch die Be-
herrschung auslegungsüberschreitender Störfälle. Dies kann unter Umständen dazu 
führen, dass zukünftige Reaktortypen mit einem neuartigen Rekombinatordesign 
ausgestattet werden. 
Ein Ziel langfristiger Untersuchungen im Forschungszentrum ist, Rekombinatoren 
dahingehend zu optimieren, dass im Gegensatz zu heutigen Vorrichtungen eine 
Gemischzündung nicht möglich ist und gleichzeitig ein möglichst vollständiger 
Wasserstoffumsatz erzielt wird. Der untersuchte Ansatz ist hierbei ein modular auf-
gebauter Rekombinator, dessen einzelne Katalysatorelemente so ausgestaltet sind, 
dass sie unter keinen Betriebsbedingungen die Zündtemperatur überschreiten. Auf-
grund der Reihenschaltung mehrerer Elemente sollte es möglich sein, trotz denk-
barer Einschränkung der Effektivität eines einzelnen Elements hohe Gesamtumsätze 
zu erzielen.  
Edelstahlnetze mit einer katalytisch aktiven Beschichtung stellen eine mögliche 
Vorstufe eines solchen Katalysatorelementes dar. Dazu wurden bereits erste Unter-
suchungen im Forschungszentrum Jülich durchgeführt [REI99], [TRA05]. Die experi-
mentellen Untersuchungen, die im Rahmen der vorliegenden Arbeit durchgeführt 
wurden, dienen dem Ziel der Herleitung eines theoretischen Ansatzes zur Bestim-
mung der Reaktionsrate modular aufgebauter Katalysatorelemente unterstützt durch 
optimierte Temperaturmessung. 
6.1 Experimentelle Untersuchungen 
6.1.1 Prüfstandbeschreibung REKO-1 
Der Prüfstand REKO-1 besteht im Wesentlichen aus einem Strömungsrohr mit einem 
Innendurchmesser von 4 cm und bietet die Möglichkeit, ein definiertes Gemisch aus 
den Komponenten Luft, Wasserstoff, Stickstoff und Wasserdampf bei Umgebungs-
druck einer Rekombinationseinheit zuzuführen (s. Abbildung 6.1). Innerhalb der Ein-
heit können verschiedene Katalysatorelemente eingesetzt werden. Im Rekombinator-
eintritt kann eine Strömungsgeschwindigkeit von bis zu 4 m/s realisiert werden, und 
es besteht die Möglichkeit, das Gasgemisch vorzuheizen.  
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Abbildung 6.1: a) schematische Darstellung REKO-1 (Modul mit 2 Katalysator-
netzen), b) Foto REKO-1 
6.1.2 Messtechnik 
6.1.2.1 Temperaturmessung 
Die erfassten Temperaturen lassen sich in Brenngas- und Probentemperaturen 
gruppieren. Temperaturen des Brenngases werden durch Ni-CrNi-Thermoelemente 
im Ein- und Austritt des Brenngaskanals sowie unmittelbar vor und hinter der Probe 
gemessen. Zur Messung dieser Temperaturen sind die Thermoelemente jeweils in 
der Mitte des durchströmten Querschnitts angeordnet. Die Probentemperaturen 
werden mittels Pyrometer gemessen. 
Zum Einsatz kommt ein Zwei-Farben-Pyrometer (Quotientenpyrometer) der Firma 
Impac, Typ Infratherm IGAQ 10-L0. Zwei-Farben-Pyrometer kompensieren den 
Emissionsgrad der Oberfläche, indem die Strahlung in zwei Wellenlängenbereichen 
gemessen wird. Durch Bildung des Strahlungsquotienten kürzt sich der Emissions-
grad heraus. Ein weiterer Vorteil dieser Pyrometer ist, dass Störeinflüsse wie Rauch, 
Schwebstoffe, etc. keinen Einfluss auf die Gesamtmessung haben, solange sie den 
gleichen Einfluss auf beide Wellenlängenbereiche aufweisen [MAY01]. Falls dies 
nicht der Fall ist, kann über eine Quotientenkorrektur dieser Einfluss beseitigt 
werden. Der Messbereich des eingesetzten Pyrometers liegt zwischen 300°C und 
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1000°C. Aus Vorversuchen wurde ein Strahlungsquotie nt des Messsystems von 
1,047 ermittelt. 
Während der Versuche traten erhebliche Schwankungen der mittels Zwei-Farben-
Pyrometer gemessenen Netztemperatur auf (s. ‚TIR 1.01’ in Abbildung 6.2). Dadurch 
entstehen bei quasistationären Bedingungen Temperaturdifferenzen bis zu 100 K. 
Die für die Auswertung verwendete Netztemperatur wird über eine Mittelung der im 
Abstand von 4 s aufgenommenen Werte über 10 Minuten erzielt. 
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Abbildung 6.2: Beispiel eines instationären Verlaufs am Prüfstand REKO-1 
6.1.2.2 Gasanalytik 
Zur Analyse des Messgases wird über eine Messgaspumpe kontinuierlich ein Teil-
strom von 60 l/h durch einen beheizten Messgasschlauch den Analytikgeräten zu-
geführt. Dabei wird das Messgas durch Filter von möglichen Partikeln gereinigt, und 
über einen Kühler wird der Wasserdampf entzogen. Zur Bestimmung der Wasser-
stoffkonzentration kommt die gleiche Messgasanalytik wie am Prüfstand REKO-3 
zum Einsatz.  
6.1.3 Versuchsdurchführung 
Die Versuchsdurchführung erfolgt im Wesentlichen wie am Prüfstand REKO-3. Der 
einzige Unterschied besteht darin, dass die Gemischzusammensetzung nur im Aus-
tritt erfasst wird. Außerdem werden die Oberflächentemperaturen der katalytischen 
Substrate mit einem Pyrometer gemessen. Tabelle 6.1 zeigt die Parameter für die 
Versuchsreihen. 
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Tabelle 6.1: Versuchsparameter bei der Untersuchung katalytisch beschichteter 
Netze 
Parameter Werte 
Gaseintrittstemperatur TE [°C] Raumtemperatur 
H2-Eintrittskonzentration yH2,E [Vol.-%] 3,0 - 10,0 
Eintrittsgeschwindigkeit vE [m/s] 0,25 ; 0,5 ; 0,75 ; 1,00 
Als Katalysatorelemente werden katalytisch beschichtete Netze mit unterschiedlichen 
Geometrien (s. Tabelle 6.2) verwendet. Jedes Netz besteht aus jeweils zwei mal 
n Drähten, die sich im Abstand der Maschenweite w kreuzen (s. Abbildung 6.3). 
Tabelle 6.2: Charakteristische Daten der untersuchten Netze 
Netz-Bezeichnung 
Draht-
Durchmesser 
d [mm] 
Netzweite 
w [mm] 
Drahtanzahl 
n [-] 
KSB112 0,24 1,00 2·20 
KSB113 0,40 0,75 2·22 
KSB014 0,40 1,50 2·13 
w
ddh
 
Abbildung 6.3: Schematische Darstellung der Netzgeometrie 
Bei einigen Versuchsreihen konnte ein sprunghafter Anstieg der Reaktionsrate bzw. 
des Umsatzes festgestellt werden (z. B. Netz KSB 113, 1,00 m/s, 8 Vol.-% yH2,E). Ab 
diesen Konzentrationen beschränkt sich die Reaktion nicht alleine auf die Netzober-
fläche, vielmehr geht die Reaktion in die Gasphase über. Diese Messungen sind 
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nicht in die Auswertung miteinbezogen worden, da die Reaktionskinetik der Gas-
phasenreaktion anderen Gesetzmäßigkeiten als die Kinetik der Oberflächenreaktion 
folgt.  
6.1.4 Ergebnisse und Diskussion 
Für die Netzgeometrien werden für weitere Betrachtungen charakteristische Geo-
metriegrößen definiert. Die Kenngröße λ bezeichnet das Verhältnis aus Maschen-
weite zu Drahtdurchmesser [REI99]: 
d
w
≡λ . Gl. 6.1  
Die Netze werden in einzelne Strömungskanäle unterteilt, deren Seiten mit der Breite 
w vom Gasgemisch überströmt werden. Die Oberfläche eines solchen Kanals AKanal 
wird wie folgt beschrieben:  
lwAKanal ⋅⋅= 4 , Gl. 6.2 
mit der Überströmlänge l: 
d
2
l pi≡ . Gl. 6.3 
Die Summe aus den Kanälen, die mit n mal n Drähten gebildet werden, ist die 
Gesamtfläche ANetz, für die gilt: 
22 24 ndwnlwANetz ⋅⋅⋅⋅=⋅⋅⋅= pi . Gl. 6.4 
Das rechte Bild in Abbildung 6.3 zeigt, dass der überströmte Durchmesser nicht 
gleich dem Drahtdurchmesser ist, da durch den Maschenaufbau die tatsächlich über-
strömte Drahtlänge größer ist. Die Gleichung für den überströmten Drahtdurch-
messer dl, der zukünftig als hydraulischer Durchmesser dh verwendet wird, lautet 
(Herleitung s. Anhang C): 












⋅
⋅=≡
λ
pi
122 arctancos
ddd hl . Gl. 6.5 
Als Bezugspunkt für die Stoffwerte werden die Zustände im Eintritt herangezogen. 
Lediglich der Diffusionskoeffizient von Wasserstoff wird mit Hilfe des arithmetischen 
Mittelwerts aus Eintritts- und Netztemperatur ermittelt: 
( )mm,H TfD =2 , Gl. 6.6 
mit 
( )NetzEm TTT +⋅= 2
1
. Gl. 6.7 
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Die Abbildungen 6.4 bis 6.6 zeigen die Reaktionsraten der drei untersuchten Netze in 
Abhängigkeit der Wasserstoffeintrittskonzentration. Bei steigendem Wasserstoffan-
gebot kann entsprechend mehr Wasserstoff umgesetzt werden. Es besteht ebenfalls 
ein direkt proportionaler Zusammenhang zwischen Reaktionsrate und Strömungs-
geschwindigkeit, da eine höhere Geschwindigkeit mit einer Erhöhung der molaren 
Eduktströme einhergeht. Der Netzvergleich zeigt, dass das Netz KSB 112 die 
höchsten Reaktionsraten aufweist. Zwischen dem Netz KSB014 und KSB113 sind 
die Unterschiede geringer. Bei höheren Strömungsgeschwindigkeiten reagiert mehr 
Wasserstoff am Netz KSB 113, bei geringeren Durchsätzen wird mehr Wasserstoff 
am Netz KSB 014 umgesetzt. 
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Abbildung 6.4: Reaktionsrate in Abhängigkeit von der Eintrittskonzentration, 
KSB 112 
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Abbildung 6.5: Reaktionsrate in Abhängigkeit von der Eintrittskonzentration, 
KSB 113 
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Abbildung 6.6: Reaktionsrate in Abhängigkeit von der Eintrittskonzentration, 
KSB 014 
Die Abhängigkeit der Wasserstoffrekombination sowohl von der Gemischzusammen-
setzung als auch von der Strömungsgeschwindigkeit wird deutlicher, wenn man die 
Umsätze, d. h. die relativen Reaktionsraten, betrachtet (s. Abbildung 6.7 bis 6.9). 
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Hier wird ersichtlich, dass gerade bei niedrigen Strömungsgeschwindigkeiten relativ 
mehr Wasserstoff umgesetzt wird. Der Grund dafür ist, dass der Umsatz in folgender 
Form von der Strömungsgeschwindigkeit abhängig ist: 
Der Umsatz ist definiert als Quotient aus Reaktionsrate und Stoffstrom des Wasser-
stoffs im Eintritt: 
E,Hn
r
2&
&
≡η . Gl. 6.8 
Der Stoffstrom  
2
22
2
2
2
,,,
,
H
EHEEEH
H
EH
EH M
Auy
M
m
n
ρ⋅⋅⋅
==
&
& , Gl. 6.9 
mit M (Index H2) als molare Masse des Wasserstoffs ist direkt proportional abhängig 
von der Strömungsgeschwindigkeit u: 
un ~& . Gl. 6.10 
Bei Annahme einer diffusionskontrollierten Reaktion kann zur Bestimmung der 
Reaktionsrate Gleichung 3.8 für den konvektiven Stoffübergang verwendet werden:  
ACnr EH ⋅∆⋅== ,2β&& , Gl. 6.11 
mit  
h
mH
d
D
Sh ,2⋅=β . Gl. 6.12 
Die Sherwood-Zahl kann mit Hilfe von Gleichung 3.24 berechnet werden: 
( )mScaSh ⋅⋅⋅= Reλ .  
Nach Einsetzen folgt: 
( ) AC
d
D
ScRear EH
h
mHm
⋅∆⋅⋅⋅⋅⋅=
,
,
2
2λ& . Gl. 6.13 
Aus Gleichung 6.13, Gleichung 3.10 zur Ermittlung der Reynolds-Zahl  
ν
hduRe ⋅≡ , 
 
Gleichung 3.12 für die Berechnung der Schmidt-Zahl  
ABD
Sc ν≡
 
 
und für das H2-Konzentrationsgefälle zwischen Eintritt und vollständigem Abbau auf 
der Katalysatoroberfläche 
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folgt für die Reaktionsrate: 
A
TRn
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λ . Gl. 6.15 
Daraus wird ersichtlich, dass die Reaktionsrate nur durch die Reynolds-Zahl 
geschwindigkeitsabhängig ist: 
mur ~& . Gl. 6.16 
Daraus folgt für die Abhängigkeit des Umsatzes von der Geschwindigkeit: 
1m
m
u
u
u
~
−
=η . Gl. 6.17 
Da m stets kleiner als 1 ist, sinkt der Umsatz mit steigender Geschwindigkeit. 
Ein Netzvergleich zeigt, dass das Netz KSB 112 wie bei den Reaktionsraten in den 
untersuchten Fällen den höchsten Umsatz aufweist. Auch bei Strömungsgeschwin-
digkeiten kleiner oder gleich 0,5 m/s setzt es fast immer über 80% des zur Verfügung 
stehenden Wasserstoffs um. Die anderen beiden Netze zeigen einen deutlich 
geringeren Umsatz. Bei einer Strömungsgeschwindigkeit von 1 m/s weist das Netz 
KSB 014 einen Umsatz von unter 50% auf und liegt damit deutlich unter den Werten 
der anderen beiden Netze. Bei geringeren Geschwindigkeiten gleicht es sich den 
Werten des Netzes KSB 113 an, bis es bei 0,25 m/s sogar höhere Umsätze bewirkt.  
Der Umsatz nach Gleichung 6.8 ist wie folgt von der Netzgeometrie abhängig: 
Setzt man Gleichung 6.1 für den geometrischen Faktor λ und Gleichung 6.4 für die 
Kanalfläche in Gleichung 6.15 ein, folgt: 
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,
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Einsetzen in Gleichung 6.8 ergibt: 
( )
EGes
h
gesmH
m
mH
h
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ndw
TRd
pD
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duw
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
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⋅⋅
⋅
=
pi
η . Gl. 6.19 
Für die Strömungsgeschwindigkeit durch ein Netz uKanal bei Annahme konstanter 
Stoffwerte gilt: 
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( )2
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Kanal
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EKanal
nw
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A
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⋅
⋅
=⋅= . Gl. 6.20 
Der hydraulische Durchmesser ist nach Gleichung 6.5 sowohl von der Maschenweite 
w als auch vom Drahtdurchmesser d abhängig. Für den vorliegenden Bereich ist die 
trigonometrische Funktion mit ausreichender Genauigkeit proportional zum Quotien-
ten des Quadrats von Drahtdurchmesser und Maschenweite:  
w
d
~d
2
h . 
Gl. 6.21 
Daraus folgt für die Abhängigkeit der Reaktionsrate von der Netzgeometrie: 
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Mit dem Geometriefaktor κ 
( )
d
nw 2⋅
=κ  Gl. 6.23 
gilt  
m−1
~ κη . Gl. 6.24 
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Abbildung 6.7: Umsatz in Abhängigkeit von der Eintrittskonzentration, KSB 112 
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Abbildung 6.8: Umsatz in Abhängigkeit von der Eintrittskonzentration, KSB 113 
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Abbildung 6.9: Umsatz in Abhängigkeit von der Eintrittskonzentration, KSB 014 
Ein Netzvergleich der Geometriefaktoren κ (s. Tabelle 6.3) mit den entsprechenden 
Umsätzen zeigt, dass das Netz KSB 112 sowohl den größten Wert für κ als auch für 
die Umsätze aufweist. Die Geometriefaktoren der beiden anderen Netze liegen in der 
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gleichen Größenordnung, und über den gesamten Geschwindigkeitsbereich be-
trachtet stimmen die Umsätze unter Berücksichtigung der Messgenauigkeit ebenfalls 
überein und bestätigen damit die o. g. Abhängigkeit des Umsatzes vom Geometrie-
faktor κ. Dies ermöglicht die Netzauslegung zukünftiger, modular aufgebauter 
Rekombinatoren realistischer Größe mit Hilfe des Geometriefaktors κ. Denkbar sind 
mehrere Netze mit unterschiedlichen Geometrien. Da vor allem im Eintrittsbereich 
aufgrund des hohen Wasserstoffangebots die höchsten Reaktionstemperaturen auf-
treten können, werden hier Netze mit besonders niedrigem κ-Wert eingesetzt. Der 
geringere Umsatz bedeutet gleichzeitig eine geringere Reaktionstemperatur und 
damit eine verminderte Zündwahrscheinlichkeit. Das bereits abgereicherte Wasser-
stoff/Luft-Gemisch strömt anschließend durch Netze mit höherem κ-Wert, so dass 
am Rekombinatoraustritt ein Gasgemisch mit fast vollständigem Umsatz und auszu-
schließender Zündwahrscheinlichkeit vorliegt.  
Tabelle 6.3: Geometriefaktor κ der drei Netze 
Geometriefaktor KSB 113 KSB 014 KSB 112 
κ 0,68 0,95 1,67 
In den Abbildungen 6.10 bis 6.12 sind die Netztemperaturen in Abhängigkeit der 
Wasserstoffeintrittskonzentrationen für verschiedene Strömungsgeschwindigkeiten 
am Eintritt dargestellt. Sowohl bei steigenden Wasserstoffkonzentrationen als auch 
bei höheren Geschwindigkeiten steigt die Katalysatortemperatur, da in beiden Fällen 
die Menge an Wasserstoff erhöht wird, die exotherm reagieren kann. Bei gleicher 
Stoffmenge an zur Verfügung stehendem Wasserstoff (z. B. Netz KSB 112: 1 m/s, 
3 Vol.-% H2 und 0,75 m/s, 4 Vol.-% H2) liegen die Temperaturen der langsameren 
Geschwindigkeiten höher, da die Wärmeabfuhr durch Konvektion geringer ist. Teil-
weise können Eintrittskonzentrationen von bis zu 10 Vol.-% Wasserstoff erreicht 
werden, ohne dass es zu einer Zündung des Gasgemisches kommt. Zündungen 
unter einer Netztemperatur von 800°C wurden nicht b eobachtet, obwohl dieser Wert 
deutlich über der minimalen Selbstzündtemperatur von 560°C [CHE04] liegt. Der 
Grund dafür ist möglicherweise, dass an der Katalysatoroberfläche ein abge-
reichertes Gemisch vorliegt, und dass offenbar weder eine Flammenausbreitung 
vertikal nach oben (bei Konzentrationen < 4 Vol.-%) noch nach unten gegen die 
aufgeprägte Strömung möglich ist. Dies ist unabhängig von der Netzgeometrie und 
konnte u. a. auch am Prüfstand REKO-3 bei den Untersuchungen an Katalysator-
blechen beobachtet werden. 
Der Vergleich der unterschiedlichen Netzgeometrien zeigt, dass das Netz KSB 113 
mit der größten Netzoberfläche auf Grund der Wärmeabgabe durch Konvektion und 
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Strahlung stets am kühlsten bleibt. Die beiden anderen Netze weisen in etwa die 
gleiche Oberfläche und somit auch die gleichen Netztemperaturen auf.  
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Abbildung 6.10: Katalysatortemperatur in Abhängigkeit von der Eintrittskonzentration, 
KSB 112 
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Abbildung 6.11: Katalysatortemperatur in Abhängigkeit von der Eintrittskonzentration, 
KSB 113 
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Abbildung 6.12: Katalysatortemperatur in Abhängigkeit von der Eintrittskonzentration, 
KSB 014 
6.2 Ermittlung der Reaktionsrate 
6.2.1 Einzelnetze 
Nach Gleichung 3.24 gilt für die Sherwood-Zahl bei durchströmten Netzen:  
( )mPeaSh ⋅= . 
 
Für die zu bestimmende Reaktionsrate gilt: 
2
2
HNetz
h
mH CA
d
D
Shr , ∆⋅⋅⋅=& . Gl. 6.25 
In Abbildung 6.13 sind die natürlichen Logarithmen der Peclet-Zahlen gegen die 
Sherwood-Zahlen aufgetragen. Deutlich zu erkennen ist die gute Übereinstimmung 
zwischen Netz KSB 014 und KSB 112. Bei Multiplikation mit dem Geometriefaktor λ 
werden die geometrischen Einflüsse berücksichtigt, so dass mit ausreichender 
Genauigkeit eine einzige Kurve entsteht, die in Abbildung 6.14 dargestellt ist. Für die 
Ausgleichsgerade wurde folgende Gleichung ermittelt:  
( ) ( ) 5079,1Peln7033,0Shln −⋅⋅= λ ,  Gl. 6.26 
mit der man nach Umstellung die für die Bestimmung der Reaktionsrate benötigte 
Sherwood-Zahl erhält: 
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( ) 703302210 ,Pe,Sh ⋅⋅= λ . Gl. 6.27 
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Abbildung 6.13: Abhängigkeit der Sherwood-Zahl von der Peclet-Zahl  
y = 0,7033x - 1,5079
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Abbildung 6.14: Abhängigkeit von ln(λ·Pe) zu ln(Sh) 
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Der Vergleich zwischen experimentell ermittelten und berechneten Reaktionsraten ist 
in Abbildung 6.15 dargestellt. Er zeigt vor allem im unteren Bereich eine sehr gute 
quantitative Übereinstimmung zwischen Theorie und Experiment. Auch bei höheren 
Reaktionsraten zeigen die Ergebnisse eine gute Bestätigung der angewandten 
Theorie. 
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Abbildung 6.15: Vergleich zwischen theoretisch und experimentell ermittelten 
Reaktionsraten 
6.2.2 Modulare Bauweise 
Wie bereits erwähnt dienen die Untersuchungen katalytisch beschichteter Netze zur 
Ermittlung ihrer Einsatzfähigkeit als Katalysatorelemente für Rekombinatoren 
zukünftiger Reaktorkonzepte. In modularer Bauweise sollen sie hintereinander 
geschaltet jeweils nur einen gewissen Teil des Wasserstoffangebots umsetzen, so 
dass unnötig hohe Katalysatortemperaturen vermieden werden. In den Grundlagen-
untersuchungen zu dieser Bauweise wurden zwei Netze übereinander angeordnet. 
Auf Grund der optischen Zugänglichkeit konnte nur die obere Netztemperatur erfasst 
werden. Als Katalysatorelemente dienten jeweils zwei Netze des Typs KSB 112 und 
des Typs KSB 113.  
In den Abbildungen 6.16 und 6.17 sind die Umsätze in Abhängigkeit der Wasserstoff-
eintrittskonzentration sowohl für jeweils einzelne Netze als auch für zwei hinter-
einander geschaltete Netze dargestellt. Gegenüber einzelnen Netzen ist der erhöhte 
Umsatz bei modularem Aufbau in allen untersuchten Fällen erkennbar. Die 
Abhängigkeiten des Umsatzes sowohl von der Netzgeometrie als auch von den 
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Strömungsgeschwindigkeiten blieben auch bei modular aufgebauten Katalysator-
elementen bestehen.  
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Abbildung 6.16: Vergleich der Abhängigkeit des Umsatzes von der Wasserstoff-
eintrittskonzentration zwischen Einzelnetzen und modularem Aufbau 
für die Netzgeometrie KSB 112 
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Abbildung 6.17: Vergleich der Abhängigkeit des Umsatzes von der Wasserstoff-
eintrittskonzentration zwischen Einzelnetzen und modularem Aufbau 
für die Netzgeometrie KSB 113 
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Mit Hilfe der o. g. Zusammenhänge kann die Reaktionsrate des ersten Netzes und 
damit die Eintrittskonzentration vor dem zweiten Netz ermittelt werden. Dies kann 
beliebig oft wiederholt werden, so dass die gesamte Reaktionsrate eines modular 
aufgebauten Rekombinators bestimmt werden kann. Für die betrachteten Netze zeigt 
der Vergleich zwischen Experiment und Theorie eine sehr gute Übereinstimmung (s. 
Abbildung 6.18). 
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Abbildung 6.18: Vergleich zwischen experimentell und theoretisch ermittelten 
Reaktionsraten modular aufgebauter Katalysatorelemente 
6.2.3 Vergleich der Reaktionsraten eines konventionellen Rekombinators und 
eines Rekombinators in modularer Bauweise 
Abschließend werden die mit Hilfe des Netzmodells ermittelten Reaktionsraten mit 
Werten eines realen Rekombinators verglichen. Dazu wird die Siemens-Korrelation 
aus Kapitel 3.4.1 für den Rekombinatortyp FR90-150, der in den ThAI-Versuchen (s. 
Kapitel 2.5.2) eingesetzt wurde, verwendet. Die Modellparameter sind [KAN07] 
entnommen mit k1 = 0,0048 g/(s·bar) und k2 = 0,0058 g/s. Als Druck wurde ein Wert 
von p = 1 bar gewählt, da die Versuche am Prüfstand REKO-1 bei Umgebungsdruck 
durchgeführt wurden.  
Für den Vergleich muss die theoretisch nach Gleichung 6.25 berechnete Reaktions-
rate des Netzkatalysators an die reale Rekombinatorgröße angepasst werden: 
Netz
PAR
NetzPARNetz A
A
rr ⋅= &&
,
, 6.28 
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mit ANetz = 640 mm² als Querschnittsfläche vor den Netzen und APAR = 33000 mm² 
als Querschnittsfläche des Rekombinatortyps FR90-150.  
In Abbildung 6.19 ist der Vergleich zwischen den Reaktionsraten der katalytisch 
beschichteten Netze und des kommerziell erhältlichen Rekombinators in 
Abhängigkeit der Wasserstoffeintrittskonzentration dargestellt. Dazu wurden für das 
Netzmodul die Ergebnisse bei einer Strömungsgeschwindigkeit von 1 m/s aus-
gewählt, da diese Geschwindigkeit in den ThAI-Experimenten gemessen wurde. Man 
erkennt, dass die angepassten Reaktionsraten der Netzversuche um einen Faktor 
von etwa zwei über denjenigen des realen Rekombinators liegen. 
Die Rekombinatortyp-abhängigen Faktoren der Siemens-Korrelation wurden in 
zahlreichen experimentellen Versuchen für die verschiedenen Bauweisen ermittelt. 
Die Ergebnisse aus den ThAI-Versuchen zeigen, dass der Wirkungsgrad des 
eingesetzten Rekombinators bei etwa 0,5 liegt [KAN07]. Die gute Übereinstimmung 
zwischen den Reaktionsraten, die einerseits aus den experimentell gewonnenen 
Werten ermittelt wurden, und andererseits über die Siemens-Korrelation berechnet 
wurden (s. Abbildung 5.26), lässt die Schlussfolgerung zu, dass die im Rekombinator 
ablaufenden Detailprozesse in der Korrelation implizit integral korrekt berücksichtigt 
werden.  
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Abbildung 6.19: Abhängigkeit der angepassten Reaktionsraten des Netzkatalysators 
und der Siemenskorrelation vom Typ FR1-150 von der H2-Eintritts-
konzentration 
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Das Modell zur Berechnung der Reaktionsrate für das Netzmodul wurde anhand von 
Experimenten im Labormaßstab bei definierten Bedingungen und bei Zwangsdurch-
strömung am Prüfstand REKO-1 hergeleitet. Hierbei wurden Wirkungsgrade von 
etwa 0,8 bis über 0,97 erzielt. Das Erreichen solch hoher Umsätze bei einem Rekom-
binator im Realmaßstab und unter realen Bedingungen, z. B. bei Naturkonvektion, ist 
unwahrscheinlich. Der Druckverlust, u. a. aufgrund der engen Maschenweite, sorgt 
für einen geringeren Durchsatz und damit für geringere Reaktionsraten. Daher 
erfordert die Auslegung eines Rekombinators mit katalytisch beschichteten Netzen 
eine angepasste Netzgeometrie, um Durchsatz und Wirkungsgrad zu optimieren.  
Für eine Validierung des theoretischen Ansatzes zur Bestimmung der Reaktionsrate 
müssen zusätzliche experimentelle Untersuchungen eines Rekombinators mit kata-
lytisch beschichteten Netzen im Realmaßstab durchgeführt werden. 
6.2.4 Fehlerbetrachtung 
Die Messabweichungen der Prüfstandskomponenten, die auch am Prüfstand REKO-
3 verwendet werden, sind in Kapitel 4.1.4 beschrieben.  
Die Messung der Netztemperatur mit Hilfe des eingesetzten Zwei-Farben-
Pyrometers ist zusätzlich stark fehlerbehaftet. Wie bereits in Kapitel 6.1.2.1 
beschrieben, treten Temperaturschwankungen bis zu 100 K auf, die durch 
arithmetische Mittelung der Messwerte über einen Zeitraum von 10 min korrigiert 
werden. Nicht nur zeitliche Schwankungen der Netztemperatur treten auf, sondern 
auch lokale Unterschiede wurden bei der Positionierung des Pyrometers festgestellt. 
Zudem ist der Durchmesser des Pyrometerbrennpunkts in etwa gleich groß wie die 
eingesetzten Drahtdurchmesser, so dass bereits eine geringfügige Abweichung der 
Pyrometerposition eine erhebliche Messabweichung bewirkt. Neben der 
Oberflächentemperatur der Netze wird auch die dahinter liegende Kanalwand-
temperatur gemessen und es erfolgt eine interne Temperaturmittelung im Pyrometer. 
Dieser Fehler wurde minimiert, indem vor jeder Messwertaufnahme durch 
Verschieben des Pyrometermessorts eine maximale Netztemperatur ermittelt wurde.  
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7 Zusammenfassung und Ausblick 
Bei schweren Störfällen in Kernkraftwerken können erhebliche Mengen an Wasser-
stoff entstehen. Ein mögliche und weit verbreitete Gegenmaßnahme vor allem bei 
Druckwasserreaktoren stellen katalytische Rekombinatoren dar, die bereits seit den 
1990er Jahren in zahlreichen europäischen Kernkraftwerken installiert wurden. Ver-
schiedene numerische Modelle für Systemcodes für den Sicherheitseinschluss und 
für Integralcodes dienen der Beschreibung des Betriebsverhaltens katalytischer Re-
kombinatoren während eines schweren Störfalls. Im Forschungszentrum Jülich 
wurde das numerische Modell REKO-DIREKT entwickelt, das gegenüber den 
üblicherweise auf empirischen Korrelationen basierenden Rekombinatormodellen 
den Vorteil hat, die katalytische Reaktion an den Katalysatorblechen mit einem physi-
kalischen Modell zu beschreiben. Parallel zur Modellentwicklung wird in Jülich seit 
Mitte der 1990er Jahre das Reaktionsgeschehen bei der Wasserstoffrekombination 
experimentell untersucht.  
Ein Ziel der vorliegenden Arbeit besteht darin, das Programm REKO-DIREKT soweit 
weiterzuentwickeln, dass es als eigenständiges Rekombinatormodell für System- und 
Integralcodes verwendet werden kann. Hierzu sind zwei Schritte erforderlich:  
Der erste Schritt beinhaltet die Optimierung und Absicherung der Modellierung des 
Katalysatoreinschubs eines Rekombinators, der mit der bisherigen Programmversion 
abgebildet werden kann. Hierzu muss zunächst die Datenbasis für den Katalysator-
teil des Rekombinators verbreitert werden. Als Grundlage dient die bereits im For-
schungszentrum Jülich vorhandene umfangreiche Datenbank, die auf Experimenten 
am Prüfstand REKO-3 basiert, und im Rahmen eines vom BMWi geförderten Pro-
jekts mit dem Förderkennzeichen 1501308 erweitert wird. In diesem Zusammenhang 
finden auch Untersuchungen unter Sauerstoffverarmung statt. Dabei werden sowohl 
der theoretische Ansatz einer diffusionskontrollierten Reaktion als auch die Korre-
lation zur Bestimmung der kritischen Sauerstoffkonzentration bestätigt. Mit Hilfe der 
erweiterten Datenbank werden die Modellparameter des numerischen Modells 
optimiert. Die REKO-3-Experimente werden mit insgesamt guter Übereinstimmung 
nachgerechnet. 
Im zweiten Schritt wird REKO-DIREKT um ein Kaminmodell erweitert, so dass der 
Massenstrom durch den Rekombinator vom Programm selbst in Abhängigkeit von 
den Randbedingungen berechnet wird. Neben den Versuchen am zwangsdurch-
strömten Prüfstand REKO-3 wird ein neuer Prüfstand (REKO-PLEX) errichtet, an 
dem Parameterstudien zur Kaminströmung durchgeführt werden. Die erzielten Er-
gebnisse bestätigen die Tauglichkeit des Kaminmodells. 
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Das vollständige Rekombinatormodell wird abschließend anhand von in Integral-
experimenten zum Betriebsverhalten eines Rekombinators ermittelten Daten aus der 
ThAI-Anlage bei Becker Technologies in Eschborn überprüft. Die Ergebnisse zeigen 
sowohl qualitativ als auch quantitativ eine gute Übereinstimmung zwischen Experi-
ment und Rechnung. Hierbei ist insbesondere zu erwähnen, dass das anhand von 
bei Umgebungsdruck ermittelten Daten validierte Modell auch Betriebszustände bei 
Drücken bis 3 bar gut wiedergibt.  
Die im Rahmen der vorliegenden Arbeit erfolgte Weiterentwicklung des Programms 
REKO-DIREKT kann zu einer verbesserten Abbildung des Betriebsverhaltens kata-
lytischer Rekombinatoren im Rahmen von Störfallanalysen eingesetzt werden. Eine 
zukünftige sinnvolle weitere Ergänzung des Programms stellt die Berechnung der 
Gehäusetemperatur des Rekombinators dar, da so die Wechselwirkung mit der 
Atmosphäre im Sicherheitsbehälter besser beschrieben werden kann.  
Optimierungsbedarf ist insbesondere beim Start- und Abfahrverhalten des Rekom-
binators zu sehen. Hierzu können Ergebnisse aus dem neuen Prüfstand REKO-4, 
einem Druckbehälter mit einem Volumen von etwa 5 m³, der derzeit im Wasserstoff-
labor des Forschungszentrums Jülich installiert wird, dienen. Die dabei eingesetzte 
Messtechnik soll detaillierte Messdaten in Bezug auf das Reaktionsgeschehen des 
Rekombinators und dessen Zusammenspiel mit der Behälteratmosphäre liefern. 
Nach erfolgreicher Fertigstellung des numerischen Modells kann anschließend die 
Implementierung von REKO-DIREKT in bereits bestehende System- und Integral-
codes, wie z. B. in COCOSYS oder als eigenständiges Rekombinatormodell in die 
CFD-Software ANSYS® CFX® stattfinden. 
Ein weiteres Ziel der vorliegenden Arbeit ist die Herleitung der Reaktionskinetik für 
ein Rekombinatordesign zukünftiger Reaktorkonzepte. Dazu werden Parameter-
studien sowohl an einzelnen katalytisch beschichteten Netzen als auch an zwei 
hintereinander angeordneten Netzen durchgeführt. Anhand der Messdaten wird ein 
theoretischer Ansatz zur Berechnung der Reaktionsrate ermittelt. Der Vergleich 
zwischen Theorie und Experiment zeigt qualitativ und quantitativ eine sehr gute 
Übereinstimmung. Der Vergleich zwischen aufskalierter Reaktionsrate des im Labor-
maßstab untersuchten Katalysatorelements mit Daten eines kommerziell erhältlichen 
Rekombinators ergibt um den Faktor zwei höhere Werte. Dies zeigt, dass Rekom-
binatoren mit katalytisch beschichteten Netzen eine viel versprechende Möglichkeit 
der Effektivitätssteigerung darstellen. 
Das im Programm REKO-DIREKT erfolgreich implementierte Zusammenspiel 
zwischen Kaminmodell und Katalysatoreinschub kann auch für die Untersuchung 
optimierter Katalysatordesigns genutzt werden. Die im Rahmen der vorliegenden 
Arbeit ermittelte Reaktionskinetik an Katalysatornetzen kann dabei als Ausgangs-
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punkt für numerische Studien zu einem modular aufgebauten Rekombinator ver-
wendet werden, die im Rahmen von REKO-4-Experimenten mit einem Netzrekom-
binator im Realmaßstab validiert werden können. 
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Anhang A: Diagramme zur den Versuchen zur Sauerstoffver-
armung am Prüfstand REKO-3 
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Abbildung 8.1: Temperaturverlauf entlang der Katalysatorbleche bei 
Raumtemperatur, vE = 0,75 m/s und yH2,E = 2 Vol.-% 
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Abbildung 8.2: Temperaturverlauf entlang der Katalysatorbleche bei 
Raumtemperatur, vE = 0,75 m/s und yH2,E = 4 Vol.-% 
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Abbildung 8.3: Temperaturverlauf entlang der Katalysatorbleche bei 
Raumtemperatur, vE = 0,75 m/s und yH2,E = 6 Vol.-% 
0
30
60
90
120
150
0 100 200 300 400
Temperatur [°C]
Pl
at
te
n
hö
he
 
[m
m
]
21 Vol.-% O2
3 Vol.-% O2
2 Vol.-% O2
1 Vol.-% O2
 
Abbildung 8.4: Temperaturverlauf entlang der Katalysatorbleche bei 
Raumtemperatur, vE = 1,00 m/s und yH2,E = 2 Vol.-% 
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Abbildung 8.5: Temperaturverlauf entlang der Katalysatorbleche bei 
Raumtemperatur, vE = 1,00 m/s und yH2,E = 4 Vol.-% 
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Abbildung 8.6: Temperaturverlauf entlang der Katalysatorbleche bei 
Raumtemperatur, vE = 1,00 m/s und yH2,E = 6 Vol.-% 
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Abbildung 8.7: H2-Konzentrationsverlauf entlang der Katalysatorbleche bei 
Raumtemperatur, vE = 0,50 m/s und yH2,E = 2 Vol.-% 
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Abbildung 8.8: H2-Konzentrationsverlauf entlang der Katalysatorbleche bei 
Raumtemperatur, vE = 0,50 m/s und yH2,E = 4 Vol.-% 
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Abbildung 8.9: H2-Konzentrationsverlauf entlang der Katalysatorbleche bei 
Raumtemperatur, vE = 0,50 m/s und yH2,E = 6 Vol.-% 
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Abbildung 8.10: H2-Konzentrationsverlauf entlang der Katalysatorbleche bei 
Raumtemperatur, vE = 0,75 m/s und yH2,E = 2 Vol.-% 
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Abbildung 8.11: H2-Konzentrationsverlauf entlang der Katalysatorbleche bei 
Raumtemperatur, vE = 0,75 m/s und yH2,E = 4 Vol.-% 
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Abbildung 8.12: H2-Konzentrationsverlauf entlang der Katalysatorbleche bei 
Raumtemperatur, vE = 0,75 m/s und yH2,E = 6 Vol.-% 
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Anhang B: Diagramme zur den Versuchen am Prüfstand REKO-
PLEX 
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Abbildung 8.13: Abhängigkeit der Strömungsgeschwindigkeit von der Kaminhöhe bei 
einer Temperatur von 200°C 
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Abbildung 8.14: Abhängigkeit der Strömungsgeschwindigkeit von der Kaminhöhe bei 
einer Temperatur von 400°C 
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Anhang C: Herleitung des hydraulischen Durchmessers durch-
strömter Netze 
In Abbildung 8.15 ist eine schematische Darstellung der Netzgeometrie dargestellt.  
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Abbildung 8.15: Schematische Darstellung der Seitenansicht einer Netzmasche 
Folgende Annahmen werden getroffen: 
• Die Gegenkathete von α sei der doppelte Drahtdurchmesser d, 
• Die Ankathete von α im großen Dreieck sei die Maschenweite w. 
Daraus folgt für den Winkel α: 

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d
arctan 2α , Gl. 8.1 
für den außerdem gilt 
( )
*
hd
d
cos =α . Gl. 8.2 
Nach Umstellung und aufgrund der Überströmung gilt für den hydraulischen 
Durchmesser: 












⋅=











 ⋅
⋅=⋅=
λ
pipipi
22222
arctancos
d
w
d
arctancos
ddd *hh . Gl. 8.3 
156  Anhang 
 
 
Danksagung  157 
 
Danksagung 
Mein Dank gilt zunächst meinem Doktorvater Herrn Prof. Dr. rer. nat. H.-J. Allelein für 
die vielfältige Unterstützung durch Diskussionsbereitschaft und produktive An-
regungen.  
Weiterhin danke ich Herrn Prof. Dr.-Ing. D. Stolten für die Übernahme des 
Korreferats.  
Darüber hinaus bin ich Herrn Prof. Dr.-Ing. K. Kugeler als Drittprüfer und für nützliche 
Hinweise und Ratschläge dankbar. 
Daneben möchte ich mich bei Herrn Dr.-Ing. E.-A. Reinecke herzlich bedanken, der 
mir stets als hilfsbereiter Ansprechpartner zu Fragen sowohl in Bezug auf experi-
mentelle Untersuchungen als auch der Optimierung und Validierung des Modells 
REKO-DIREKT zur Seite stand.  
Herrn Dr. Edalat von der Gesellschaft für Anlagen- und Reaktorsicherheit mbH für 
seine stete Hilfsbereitschaft im Rahmen der Durchführung des Fördervorhabens 
1501308 gebührt ebenfalls mein herzlicher Dank. 
Den Mitarbeitern der Abteilung Containmentphänomene und -prozesse des Instituts 
für Sicherheitsforschung und Reaktortechnik des Forschungszentrums Jülich danke 
ich für die interessanten Diskussionen, und dabei im Besonderen Christoph Granzow 
für seine zusätzliche moralische Unterstützung. 
In diesem Zusammenhang möchte ich ebenfalls den Mitarbeitern des Lehrstuhls für 
Reaktorsicherheit und -technik der RWTH Aachen für die Hilfe in organisatorischen 
Fragen danken.  
Nicht zuletzt möchte ich meinen Eltern und meiner Ehefrau Jennifer danken, die mich 
während der gesamten Promotionszeit und darüber hinaus stets unterstützt haben. 
